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Résumé : Les raies X et gamma émis par des
radionucléides peuvent étre utilisées pour étalonner
I’échelle en énergie des détecteurs a dispersion
d’énergie. C’'est le cas notamment pour les détecteurs
cryogéniques qui offrent une excellente résolution, mais
présentent des non-linéarités qu’il faut corriger. Afin
d'étalonner ces détecteurs avec précision en dessous de
200 keV, il est nécessaire de disposer de rayons X et
gamma ayant une incertitude de I'ordre de 0,1 eV. Or,
les énergies des photons gamma recommandées
respectant ce critére sont rares ou basées sur une seule
mesure expérimentale. L'objectif principal de cette thése
est de mesurer avec une excellente résolution des
photons gamma en dessous de 200 keV pour améliorer
les incertitudes sur leurs énergies a environ 0,1eV.

Pour répondre a cet objectif, un nouveau détecteur
cryogénique a été congu. C'est un calorimeétre
métallique magnétique (Metallic Magnetic Calorimeter,
MMC) doté de huit absorbeurs en or de 50 um
d’épaisseur sur une surface totale de 8,4 mm?2. Un
montage a été réalisé pour accueillir quatre puces MMC,
deux puces SQUID assurant la lecture des MMC et les
circuits imprimés pour les connecter aux cables du
réfrigérateur a dilution qui sert a les refroidir a leur
température de fonctionnement autour de 15 mK. De
plus, le montage comporte un passeur cryogénique de
sources radioactives, spécialement réalisé pour
fonctionner a trés basse température et pouvoir
mesurer jusqu’a quatre sources séquentiellement.

Les sources mesurées sont des mélanges de plusieurs
radionucléides : trois radionucléides étalon utilisés pour
corriger la non-linéarité du MMC (169Yb, 57Co et
153Gd) et sept radionucléides pour mesurer leurs
énergies X et gamma avec une trés faible incertitude
(109Cd, 133Ba 155Eu, 210Pb, 239Np, 241Am et 243Am).

Les mélanges entre radionucléides ont été choisis par
simulations Monte Carlo pour minimiser les
interférences spectrales. L’169Yb a été produit par
irradiation d’une feuille de thulium avec des
deutérons auprés du cyclotron Arronax.

Deux sessions de mesure indépendantes sur deux lots
de quatre sources ont été effectuées a environ 16 mK,
avec des conditions de régulation de température
différentes. La résolution en énergie du détecteur est
de 15 eV a 36 eV entre 0 keV et 200 keV. La non-
linéarité de chaque absorbeur a été corrigée avec les
raies des radionucléides étalons et un polynéme de
second degré. Les énergies X et gamma mesurées ont
été analysées et combinées par différentes méthodes.
Quelle que soit la session de mesure et la méthode
d’analyse utilisée, les énergies obtenues sont
cohérentes entre elles, seules les incertitudes
different. Au final, les énergies de 15 raies gamma ont
été mesurées et pour 14 d’entre elles, I'incertitude
obtenue, environ 0,2 eV, est plus faible que celle des
valeurs recommandées. Huit énergies de photons X Ka
ont également été mesurées ; pour ces raies mieux
connues, un trés bon accord est observé avec les
valeurs recommandées, validant ainsi la méthodologie
utilisée.




Title : A new energy scale for X- and gamma-rays below 100 keV using high-resolution metallic magnetic calorimeters
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Abstract : The X and gamma rays emitted by
radionuclides can be used to calibrate the energy scale
of energy-dispersive detectors. This is particularly the
case for cryogenic detectors, which offer excellent
resolution but have non-linearities that need to be
corrected. In order to calibrate these detectors
accurately below 200 keV, it is necessary to have X-rays
and gamma rays with an uncertainty of the order of 0.1
eV. However, recommended gamma-ray photon
energies meeting this criterion are rare or based on a
single experimental measurement. The main objective of
this thesis is to measure gamma photons below 200 keV
with excellent resolution in order to improve the
uncertainties on their energies to around 0.1 eV.

To meet this objective, a new cryogenic detector has
been designed. It is a Metallic Magnetic Calorimeter
(MMC) with eight 50 um-thick gold absorbers covering a
total surface area of 8.4 mm?2. An assembly was built to
house: four MMC chips, two SQUID chips for reading-out
the MMCs, and the printed circuits to connect them to
the cables of the dilution refrigerator. The set-up also
includes a cryogenic radioactive source sampler,
specially designed to operate at very low temperatures
and to measure up to four sources sequentially. The
sources measured are mixtures of several radionuclides:
three standard radionuclides used to correct the non-
linearity of the MMC (169Yb, 57Co and 153Gd) and
seven radionuclides used to measure their X and gamma
energies with very low uncertainty (109Cd, 133Ba,
155Eu, 210Pb, 239Np, 241Am and 243Am).

Mixtures of radionuclides in the sources were chosen
by Monte Carlo simulations to minimise spectral
interference. Ytterbium-169 was produced by
irradiating a thulium foil with deuterons at the
Arronax cyclotron.

Two independent measurement sessions on two
set of four sources were carried out at around 16
mK during two weeks, with different temperature
control conditions. The energy resolution of the
detector is 15 eV to 36 eV for gamma-rays
between 0 keV and 200 keV. The non-linearity of
each absorber was corrected using the lines of
the standard radionuclides and a second-degree
polynomial. The X-ray and gamma-ray energies
measured were analysed and combined using
various methods. Regardless ofthe measurement
session and analysis method used, the energies
obtained are consistent with each other, with
only the uncertainties differing. In the end, the
energies of 15 gamma-ray lines were measured
and for 14 of them, the uncertainty obtained,
around 0.2 eV, is lower than the recommended
values. Eight Ko X-ray photon energies were also
measured; for these well-known lines, very good
agreement was observed with the recommended
values, thus validating the methodology used in
the work presented.
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1 Introduction

Les rayons X et gamma sont utilisés ou étudiés dans I'industrie, en astrophysique, en médecine, dans
la surveillance environnementale ou en recherche fondamentale a travers différentes techniques
d'analyse comme la radiographie, la spectroscopie et la diffractométrie. La radiographie est née avec
I'image de la main de Mme Rontgen obtenue en 1895 par M. Rontgen. La technique repose sur le
pouvoir pénétrant des rayons X et gamma en fonction de la masse volumique et du numéro atomique
des matériaux pénétrés. Elle est donc devenue une technique courante et banale en médecine pour
des radiographies et autres imageries du corps et pour effectuer des diagnostiques ; dans I'industrie
elle permet le contréle des colis et le contrbéle qualité des assemblages et des circuits imprimés par
exemple. La diffractométrie quant a elle combine les découvertes de Max von Laue en 1912, pour qui
les plans atomiques agissent comme un réseau de diffraction pour les rayons X, et de William Henry
Bragg en 1912 avec la fameuse loi éponyme. La diffractométrie fournit des informations détaillées sur
la structure atomique, la composition et les propriétés physiques des substances.

La spectroscopie X est quant a elle apparue grace a Henry Moseley. Il a découvert que les fréquences
des raies spectrales des rayons X sont systématiquement liées au numéro atomique des éléments,
établissant ainsi la loi de Moseley. Cette découverte a confirmé la structure interne de I'atome et a
contribué a réorganiser le tableau périodique des éléments en fonction de leur numéro atomique
plutdt que de leur masse atomique. C'est le début de I'analyse de matériaux par spectrométrie X qui
permet d’identifier et de quantifier les éléments présents, la technique la plus connue étant la
spectrométrie par fluorescence X (XRF). De plus, la mesure de I'énergie des rayons X est un excellent
moyen d’étudier la structure des atomes et les interactions en jeux entre le cortége électronique et le
noyau. Aujourd’hui diverses expériences de physique fondamentale visent a mesurer avec une
extréme précision les rayons X émis par des atomes en conditions extrémes en vue de sonder les
interactions nucléaires et la structure du noyau atomique, de vérifier et d’améliorer les modeéles
théoriques comme I'électrodynamique quantique (QED).

En ce qui concerne les photons gamma, bien que découverts a quelques années prés en méme temps
qgue les rayons X, en 1900 par Paul Villard, leur usage dans l'industrie et la médecine est moins
développé du fait de I'origine nucléaire des rayonnements. En effet, une source de rayons gamma
nécessite de la matiere radioactive, ce qui pose des contraintes en terme de sécurité et de
radioprotection. De plus la spectrométrie gamma s’est développé plus tardivement car la diffraction
de rayons gamma est largement moins efficace que celle des rayons X a cause de leur plus grande
énergie. L'essor de la spectrométrie gamma est apparu avec les détecteurs scintillateurs et surtout
avec les détecteurs a semi-conducteurs en germanium qui offrent a la fois haute résolution et
rendement de détection a ces énergies. En physique nucléaire, la spectrométrie gamma est une sonde
précise de la structure nucléaire des noyaux qui ont des niveaux d’énergie caractéristiques. En outre,
elle permet d’étudier les réactions nucléaires comme les captures neutroniques qui peuvent
s’accompagner de I'’émission de photons gamma. La spectrométrie gamma permet d’identifier et de
quantifier les radionucléides présents dans un matériau, c’est donc une technique incontournable dans
I'industrie nucléaire et en métrologie des rayonnements ionisants. Les champs d’application restent



néanmoins plus restreints que pour la spectrométrie X car cette derniére bénéficie notamment de
sources de rayonnements synchrotron intenses.

En astrophysique de nombreux projets consistent a mesurer des photons X et gamma issus d’objets
célestes par spectrométrie avec une trés bonne résolution en énergie comme la mission Athena [1].
Certains de ces projets ont besoin de détecteurs multi-pixels pour faire de la spectro-imagerie [2] [3].
En effet, ils permettent d’analyser les gaz intergalactiques chauds, pour étudier la formation et
|'évolution des grandes structures de |'univers par exemple [4].

En recherche fondamentale, de nombreux projets ont besoin de mesurer avec toujours plus de
précision des énergies de rayons X et gamma pour aboutir. C'est le cas de I'électrodynamique
guantique [5], des études d’atomes exotiques et de I’étude des particules fondamentales [6] [7] ou du
développement de I'horloge nucléaire [8] [9] qui doivent mesurer des énergies absolues des raies X ou
gamma avec une tres faible incertitude de I'ordre de quelques parties par millions entre quelques keV
et 200 keV. Or les sources de photons de ces expériences sont trop peu intenses pour étre mesurées
par des spectrometres a dispersion de longueur d’onde haute résolution. C’'est pourquoi des
spectrometres a dispersion d’énergie a base de détecteurs cryogéniques haute résolution y sont mis
en ceuvre. Néanmoins ces détecteurs sont intrinsequement non-linéaires et doivent étre étalonnés en
énergie avec des raies gamma précisément connues, ce qui n’est pas évident malgré des tables
exhaustives de données d’énergies X et gamma. Bien que les énergies des raies X soient relativement
bien connues avec souvent de nombreuses mesures assurant la redondance métrologique, elles sont
souvent issues de mesures anciennes et basées sur des unités de mesure obsolétes. Ces tables
reposent bien souvent sur I'évaluation faite par Bearden en 1967 [10]. Pour certains éléments du
tableau périodique l'incertitude des raies X augmente significativement avec I'énergie.

Concernant les raies gamma, il existe trés peu de raies gamma de référence connues avec une
incertitude suffisamment faible et fiable, c’est-a-dire de I'ordre de 0,1 eV, hormis pour quelques
radionucléides de périodes courtes et en partie peu disponibles. Pour la plupart des radionucléides
disponibles sur catalogues, les énergies tabulées des raies gamma sont issues d’un seul auteur et d’une
seule méthode de mesure, elles manquent de redondance métrologique [11]. Ce constat a été soulevé
pour I'une des transitions gamma les plus connues et en apparence des plus précisément connues
utilisées comme raie d’étalonnage [12] : la raie gamma de 59,5 keV. La valeur de I'énergie tabulée et
son incertitude ont été remises en question récemment [13]. Des domaines de recherche
fondamentale ont donc besoin d’énergies absolues de raies gamma plus justes et avec des trés faibles
incertitudes.

Le but de cette these est donc de mesurer de nouvelles valeurs d’énergies de photons X et gamma
dans une gamme d’énergie entre 10 et 150 keV avec des incertitudes de I'ordre de 0,1 eV. Afin
d’atteindre ce niveau d’incertitude, un nouveau spectrometre a été développé utilisant la technologie
des calorimetres métalliques magnétiques, qui fonctionne a tres basse température (< 20 mK). Il
atteint alors des résolutions un ordre de grandeur meilleur que celle des détecteurs a semi-
conducteur.

Dans une premiere partie nous allons rappeler quelques principes de base de I'émission de rayons X
et gamma émis par des éléments et par des sources radioactives. Puis nous allons résumer les
méthodes de spectrométrie en énergie X et gamma conventionnelles, c’est-a-dire d’'une part celles
utilisant des spectrometres a dispersion de longueur d’onde et d’autre part celles utilisant des
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spectrometres a dispersion d’énergie a base de détecteurs a semi-conducteur. Pour ces dernieres les
processus d’interaction rayonnement-matiére en jeu seront décrits. Puis, nous donnerons quelques
exemples d’expériences de physique fondamentale utilisant la spectrométrie de photons haute
résolution et dont I'enjeu est de mesurer des énergies de transitions électromagnétiques avec une tres
faible incertitude. Pour ces expériences, il est primordial d’étalonner les spectrometres avec des raies
étalons, dont nous préciserons les besoins. Enfin, I'état de I'art des tables des énergies X et gamma
cloturera cette partie et permettra d’identifier les raies X et gamma intéressantes a mesurer pour en
faire de futures raies étalons.

Dans une seconde partie, nous décrirons le fonctionnement des détecteurs cryogéniques, la
technologie de spectrometre utilisée au cours de cette these pour atteindre une excellente résolution
et une faible incertitude de mesure d’énergie. Les différents types de détecteurs seront
listés, différenciés par le type de senseur en jeu: les thermistances, les TES (Transition Edge Sensor) et
les MMC (Metallic Magnetic Calorimeter). En fonction des avantages et des inconvénients de chaque
senseur, notre choix s’est porté sur les MMC dont le principe de fonctionnement sera exhaustivement
développé.

La troisieme partie du manuscrit exposera le dispositif expérimental utilisé et la conception du
nouveau détecteur MMC utilisé lors de ce travail. Il s’attardera sur la fabrication des sources
radioactives émettant les photons a mesurer ou servant d’étalon, puis sur le montage intégrant le
détecteur et un passeur de sources cryogénique innovant. Les radionucléides concernent le >’Co, 1°Cd,
1333, 153Gd, 1°°Eu, 1%9Yb, 21%Pb, 241Am, 2*3Am et 2*Np. Le réfrigérateur a dilution du LNHB sera présenté
ainsi que I'’ensemble de la chaine électronique d’acquisition. Enfin les différentes étapes du traitement
du signal pour estimer I'énergie des impulsions sera introduit.

La quatriéme partie du manuscrit décrit les méthodes expérimentales mises en place. En passant par
la caractérisation du détecteur et la préparation des sources. Ce chapitre décrit aussi le cryostat du
laboratoire qui permet d’utiliser le détecteur a tres basse température. Ce chapitre est conclu avec
une partie sur le traitement du signal des impulsions pour déterminer leur énergie.

La cinquieme et derniére partie termine avec une présentation des nouvelles mesures d’énergies de
photons X et gamma obtenues. Les performances du détecteur en termes de résolution en énergie
obtenues seront comparées aux valeurs attendues par calcul théorique. La méthodologie utilisée pour
étalonner le détecteur et pour corriger de sa non-linéarité y sera décrite, puis I'analyse des données
pour compiler les nouvelles énergies et leurs incertitudes sera expliquée. Enfin, les nouvelles mesures
d’énergie de 15 raies gamma et de 8 raies X seront comparées aux valeurs de la littérature.



2 Laspectrométrie en énergie des photons X et gamma

2.1 Les photons X et gamma

2.1.1 Les émissions de photons X et gamma

2.1.1.1 Les transitions gamma

Les noyaux radioactifs se désintégrent vers un noyau fils par émission de particules alpha, de particules
. . s . dn b e e

beta ou par capture électronique. Le nombre de désintégrations par seconde s appelle I'activité A4,

elle s’exprime en Bq et peut étre déterminée ainsi :

Equation 2-1
A= N _ AN
==

Avec N le nombre de noyaux radioactifs et A la constante radioactive propre a chaque radionucléide.
Le noyau fils, stable ou lui-méme radioactif, peut étre excité en différents niveaux d’énergie. La
probabilité de peupler les différents états excités est donnée par les rapports d’embranchement. Le
noyau se désexcite par émission de photons dit gamma ou par émission d’électrons de conversion
interne. Chaque noyau a des niveaux d’énergie propres. En conséquence, I'énergie d’un photon
gamma est propre a chaque radionucléide.

L’énergie du photon gamma E,, s’exprime ainsi :

Equation 2-2
Ey=Ef—Ei—Er=hC/l
Ou h est la constante de Planck, c la vitesse de la lumiere et A la longueur d’onde du photon.

Ef et E; sont respectivement les niveaux d’énergie final et initial. E;. est I'énergie de recul du noyau

donnée par:

Equation 2-3

2
E — Z(EY)
T 2Myc?

Ou My, est la masse du noyau fils. L’énergie de recul est en général négligeable, sauf pour les gammas
de plusieurs MeV émis par des noyaux légers. L’électron de conversion interne est un électron lié du
cortége électronique émis a la place d’un photon gamma, son énergie est donnée par :

Equation 2-4

Eecr = Ey —E

Ou E; est I'énergie de liaison de I'électron a I'atome. L’émission gamma et la conversion interne sont
des processus en concurrence, ainsi pour une transition gamma avec une probabilité P,, les intensités



des émissions d’électrons de conversion, I,¢;, et d’émission gamma I,, sont liées entre elles par les
relations suivantes :
Equation 2-5

Py
1+C¥T

__ar _
loc) = Trar Py et I],

Ou ar est le coefficient de conversion interne total. Ce coefficient est défini comme le rapport entre
le nombre d’électrons éjectés et le nombre de photons gamma émis.

Conversion
electron
relative
yield K—shell
conversion
(100 min Ty) L
113m —shell
393 keV | In conversion
|
| Internal
| conversion
:
0 | I
13, 300 365 389 keV

Electron energy

Figure 1 Spectre en énergie des électrons de conversion issus de la désexcitation de 13™In

Comme la figure 1 l'illustre, les électrons de conversion sont pratiquement mono-énergétiques. Cette
particularité fait ces électrons les plus intéressants pour I'étalonnage de spectres a haute énergie de
I'ordre du keV au MeV. Cependant une conversion interne peut mener a I'émission d’électrons de
conversion issus de différentes couches orbitales.

, »Co
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Figure 2 Schéma de désintégration du 60Co

Si plusieurs niveaux de transitions gamma composent le schéma de désintégration, il y a une cascade
de photons gamma et d’électrons internes jusqu’au niveau fondamental. Les énergies des transitions
et des photons gamma sont trés variables entre quelques keV, voir dans de rares cas quelques eV, a
quelques MeV. Les transitions gamma peuvent étre fortement converties avec des coefficients ar >
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1, c’est-a-dire qu’il n’y pratiquement pas de photons émis pour la transition. C'est généralement le cas
de transitions de faible énergie.

A titre d’exemple de transitions gamma, la figure 2 représente le schéma de désintégration du ®°Co
avec les niveaux d’énergie exprimés en keV. Le ®°Co se désintégre a 100 % en ®Ni via la désintégration
B sur trois niveaux excités. Il y a trois cascade de transitions gamma possible et I'émission de photons
gamma avec six énergies et intensités d’émission [, différentes; ces dernieres sont exprimées pour
100 désintégrations. Ce schéma de désintégration indique qu’apres une désintégration 7, il y a un
rapport d’embranchement principal de 99,88% sur le niveau excité de 2505 keV du ®°Ni, suivi de deux
émissions gamma proches de 99,9% pour atteindre le niveau fondamental, il n’y a pratiquement pas
de conversion interne dans ce cas. L'énergie des photons émis ne vaut pas parfaitement la différence
entre les deux niveaux d’énergie a cause de I'énergie de recul du noyau qui n’est pas négligeable ici.

2.1.1.2 Les transitions X

Le fait que les photons X ne soient émis par I'atome qu'avec des énergies discrétes est lié a la structure
discréte de I'atome, c'est-a-dire que I'atome ne peut exister que dans des états avec des énergies
discretes. Le cortége électronique est une structure constituée d’une ou plusieurs couches
électroniques recouvrant le noyau d’un atome. La configuration électronique d’un atome respecte les
lois de la distribution électronique déterminées par les nombres quantiques n (niveau d’énergie de
I’électron), | (moment angulaire orbital de I'électron), m; (nombre quantique magnétique), s (spin de
|'électron et j (moment angulaire total). Et d’apreés le principe d’exclusion de Pauli deux électrons d’un
méme atome ne peuvent pas avoir tous les nombres quantiques identiques. L'ordre de remplissage
des sous couches suit la regle de Klechkowski : I'ordre de remplissage suit I'ordre croissant de la somme
du nombre quantique n et /, puis I'ordre croissant de n et finalement I'ordre décroissant de /.

K : " 1 0 12
T
| By | B3 ! .‘BJ
o o i
L, - T 2 0 12
[ T 2113
1% ¥ [EE| [ I 201 32
3 AR AP A R LA A AR PO,
| bﬁ ¥ nIBlw el is ‘lbﬁﬁj u'iB; | By
| |y Bio| vs| v e | 1| BajBaf u | Bs
|4 ol 2| Y| Ya Pl ¥s |
M, | i 300 12
M ¥ i ¥ 31 172
Mo v 31 32
v \ 302 32
M } T 3 2 352
T2 &l
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N 4 2 32
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N 4 3 T2
0, 5 /
ol 39
O3 501 32
0 5 2 32
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Figure 3 Diagramme de Grotrian pour des transitions de rayons X des séries K, L et M.

Les énergies des niveaux électroniques dépendent des nombres de protons et des électrons
composants I'atome. Ainsi ils sont caractéristiques de I'atome et de sa configuration électronique.
L’état des électrons de la couche électronique peuvent étre décrit avec les nombres quantiques:
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n : nombre quantique principal, c’est un entier représentant des niveaux d’énergies : K=1, L=2,
M=3, N=4, etc. ll représente I'énergie d’un électron ainsi que sa distance moyenne par rapport
au noyau. Le nombre maximum d’électrons N. qu’une couche peut accueillir est déterminé
par Ne = 2n?

I: nombre quantique azimutal, c’est un entier représentant le moment angulaire qui
détermine la forme de I'orbitale (s=sharp, p=principal, d=diffuse, f=fundamental...). En effet, il
permet de déterminer la répartition spatiale de la probabilité de présence d’un électron. Le
nombre quantique azimutal est restreint par le nombre quantique principal. En effet | prend
des valeurs entieres de 0 a n-1.

m; : nombre quantique magnétique déterminant |'orientation spatiale de chaque orbitale. Sa
valeur dépend de /, -lkmI. Ce nombre quantique permet d’expliquer I'effet d’'un champ
magnétique sur les atomes. Il permet notamment d’expliquer I'effet Zeeman qui se produit
lorsqu’un atome est placé dans un champ magnétique externe. Cet effet provoque le
dédoublement des niveaux d’énergie des orbitales en fonction des différentes valeurs de m,.
Ce phénoméne explique pourquoi certaines raies spectrales d’'un atome se divisent en
plusieurs sous-raies en présence d’un champ magnétique.

s : nombre quantique de spin, représente le moment angulaire intrinséque de I'électron, il est
une propriété intrinseéque des particules et ne peut pas étre décrit comme un mouvement de
rotation classique. Il peut avoir deux valeurs, spin up=1/2 et spin down=-1/2.

j : moment angulaire total exprimant le couplage entre I'orbite et le spin de I’électron. En effet,
c’est la somme vectorielle de deux types de moments angulaires, le moment angulaire orbital
| et le spin s. Il permet de décrire la structure hyperfine des niveaux d’énergie dans un atome.
C’est une petite séparation des niveaux d’énergie se produisant méme en I'absence de champ
magnétique externe. Il est dii a I'effet du couplage entre le moment angulaire orbital et le
moment angulaire de spin. Il provoque un léger dédoublement des raies spectrales.

Lorsqu’il y a perturbation du cortége électronique, un électron du cortege peut étre arraché, créant

une lacune. L'atome se désexcite par réarrangement électronique pour retrouver sa configuration

initiale, accompagné en général par une cascade de transitions radiatives, ou I’émission de photons X,

et non radiatives, ou émission d’électrons Auger[14].

Les électrons les plus liés a 'atome sont les plus proches du noyau avec les nombres quantiques les

plus faibles. L’émission d’un photon fait suite au comblement de la lacune présente sur le niveau

d’énergie Ef par un électron d’une couche externe sur un niveau E;. L’énergie d’un photon X émis est

simplement la différence entre les énergies des deux niveaux .
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La lacune initialement présente au niveau d’énergie Erest déplacée vers le niveau d’énergie E;. Les
différences entre les niveaux d’énergie diminuent des couches internes vers les couches externes. Par
conséquent les photons les plus énergétiques sont issus des couches impliquant la couche K, et a
mesure que I'atome se désexcite I'énergie des photons émis diminue.

L'émission d’un électron Auger implique quant a elle deux électrons du cortége et trois niveaux
d’énergie de I'atome, un électron sur le niveau d’énergie E; va combler la lacune présente sur le niveau
Ef, etI'énergie Ef — E; est suffisante pour éjecter du cortége €électronique un autre électron dit Auger,
créant une nouvelle lacune. L'énergie de I'électron Auger E, gy 40 S'e€xprime en premiere
approximation ainsi :

Equation 2-7
EeAuger = Ef_El —E;
E; est I'énergie de liaison de I'électron éjecté, soit I’énergie du troisieme niveau impliqué.

Les électrons Auger et les photons X fournissent des spectres de raies mono-énergétiques. Les
électrons Auger sont émis en concurrence avec les photons X ; le rendement de fluorescence w est la
probabilité que la transition entre deux niveaux soit suivi de I'émission d’un photon X. Les rendements
de fluorescence diminuent avec le numéro atomique, et avec le niveau d’énergie de la lacune.

Pour désigner les transitions X, il existe deux notations couramment utilisées, la notation Siegbahn et
la notation IUPAC. La premiére notation est constituée par une lettre latine, une lettre grecque et un
chiffre, la lettre latine désigne le nombre quantique principal du niveau de la lacune, la lettre grec
renseigne sur la gamme d’énergie : les photons Ko sont a plus basse énergie que les photons KS. Le
chiffre renseigne sur l'intensité de la raie, par exemple, K/ est plus intense que Kf;. Cette notation
est utile pour repérer rapidement les raies des spectres X qui sont complexes du fait du nombre de
niveaux en jeu. La notation IUPAC désigne seulement les deux niveaux électroniques impliqués, par
exemple K-Ls pour Kai. (voir figure 3). La série de photons X K est la série la plus énergétique et la
moins complexe. L’énergie des photons augmente avec le numéro atomique Z, selon la loi de Moseley,
par exemple les photons Ka du plutonium (Z = 94) ont autour de 100 keV alors que pour I'aluminium
(Z=13) ils sont émis autour du keV.

2.1.1.3 Largeurs naturelles des raies X et ggmma

Les émissions X et gamma mesurées par les détecteurs ont une forme naturelle de raie qui est
représentée par une fonction Lorentzienne. Elles ont une largeur dite naturelle I' qui est déterminée
par la relation étalement énergie :

Equation 2-8
r h
T=—
21

Avec h la constante de Planck et 7 la durée de vie du niveau initial :
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Equation 2-9

Avec P la probabilité de transition en s entre les deux niveaux d’énergie. Les raies X et gamma n’ont
pas la méme largeur. En effet les raies gamma sont moins larges que les raies X. Cela peut s’expliquer
par l'inégalité énergie-temps:

Equation 2-10

OF > h
t 41

OF est l'incertitude sur I'énergie. Plus la durée vie est faible et plus son incertitude en énergie est
élevée.

Les niveaux d’énergie atomiques ont des durées de vie de l'ordre de la picoseconde, alors que les
niveau excités gamma ont des durées de vie de I'ordre de la ns, c’est pour cela que la largeur des raies
X est plus élevée que celle des raies gamma. Les largeurs des raies X sont trés variables, elles dépendent
des couches électroniques en jeu et augmentent avec le numéro atomique de I'élément, par exemple
la largeur de la raie Ka; du plutonium est de 110 eV alors que celle de I'aluminium est de 0,4 eV. Les
largeurs des raies gamma sont inférieures a I’eV et sont négligeables devant la réponse gaussienne du
détecteur. En revanche la largeur des raie X n’est pas toujours négligeable, en conséquence, la raie
mesurée a une forme de fonction de Voigt, c’est-a-dire la convolution entre la gaussienne et la
lorentzienne.

2.2 Les spectrometres en énergie X et Gamma

Parmi les détecteurs discriminants en énergie il y a deux grandes familles de spectromeétres, les
spectrometres a dispersion de longueur d’onde (Wavelength Dispersive Spectrometer, WDS) et les
spectrometres a dispersion en énergie (Energy Dispersive Spectrometer, EDS). Les WDS, introduits par
Bragg, sont utilisés depuis plus de 100 ans et sont connus pour leur excellente résolution en énergie.
Les WDS et les EDS seront présentés ci-dessous avec leurs avantages et leurs inconvénients. Il suivra
ensuite une explication détaillée des raisons pour lesquelles nous avons choisi d’utiliser des EDS pour
la mesure a haute résolution en énergie de photons X et gamma.

2.2.1 Les spectromeétres a dispersion de longueur d’onde (WDS)

Les WDS sont des détecteurs qui dispersent des radiations électromagnétiques par diffraction d’onde.
En effet ces détecteurs utilisent un monocristal qui diffracte le rayon incident selon ses propriétés
réflectives. Ainsi, cela permet d’effectuer une spectroscopie par dispersion de longueur d’onde. L’angle
de diffraction est obtenu a I'aide d’un goniometre qui permet de déterminer la longueur d’onde du
rayon incident a l'aide de la loi de Bragg, équation 2-11, établie vers 1913. Ce phénomene est causé
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par I'interférence constructive entre les ondes diffractées sur les plans cristallographiques paralléles
selon I'angle 6.

Equation 2-11
2xdxsin(@)=nxAa

Avec d la distance inter-réticulaire du cristal, 8 I'angle de diffraction du rayon incident, n I'ordre de
réflexion et A la longueur d’onde.

o\ 4 @

O

—-—0—@ o—@—

Figure 4 Schéma du principe de la loi de Bragg

L'intensité du rayonnement diffracté, ou le nombre de photons diffractés a une longueur d’onde est
alors déterminé a I'aide d’un détecteur opéré comme compteur. Ainsi I'énergie peut étre déduite a
I'aide de la longueur d’onde. La relation entre I'énergie E et la longueur d’onde A est donnée par le
relation de Planck :

Equation 2-12

_ c
E =hX 7
La mesure de spectres en énergie par des WDS est séquentielle. En effet, pour chaque longueur d’onde
il faut changer I'angle de diffraction. En utilisant un détecteur pixellisé de position une certaine plage
de longueurs d’onde peut étre couverte en une seule mesure. Comme l'indique la figure 4, la loi de
Bragg stipule que le sinus de I’angle de diffraction d’un rayon incident est proportionnel a sa longueur
d’onde pour satisfaire le critere de l'interférence constructive. Il est important de connaitre tres
précisément la distance inter-réticulaire du cristal pour réaliser des mesures d’énergie précises.

% Crystal

Photons’ Characteristic Y

beam X-rays —
=

Photons
beam
Sample,

CCD detector

Figure 5 Schema d’'un WDXS (wavelength-dispersive X-ray spectrometer) de type Johan/Johansson et d'un WDXS de type
Von Hamos [15]
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Comme indiqué en figure 5, il existe deux principales géométries de spectrometre WDS selon la
disposition entre la source, le cristal et le détecteur, la géométrie Von Hamos et Johan/Johansson.
Dans la géométrie Johan/Johansson, le cristal, le détecteur et la source sont chacun positionnés sur le
cercle de Rowland qui impose les positions du cristal, de la source et du détecteur.

En effet, la position de la source est fixe tandis que le cristal et le détecteur peuvent bouger de sorte a
ce que la distance entre la source et le cristal soit la méme qu’entre le cristal et le détecteur. La
géomeétrie Von Hamos est bien plus simple a mettre en place puisque le dispositif est moins imposant
et ne nécessite pas de bouger les différents composants pour mesurer différentes raies. En effet le
dispositif utilise un cristal courbé pour diffracter les photons qui sont ensuite mesurés par un compteur
sensible a la position des photons. Cela permet d’avoir un dispositif simple a mettre en place. Le choix
de la géométrie WDS va dépendre de I'application, puisque chacune d’elles a ses avantages et ses
inconvénients. Par exemple la géométrie Von Hamos a une meilleure résolution et une géométrie plus
flexible tandis que la géométrie Johannson a un meilleur rendement de détection tout en étant plus
compact. Les cristaux peuvent étre courbés pour augmenter le rendement de détection. Il existe des
spectrometres avec un simple ou double cristal plat pour atteindre une trés haute résolution mais cela
se fait au détriment du rendement de détection ; ces cas sont possibles avec d’intenses flux de photons
a diffracter, notamment sur des synchrotrons. Pour couvrir une large gamme de longueurs d’onde des
rayons diffractés avec une haute résolution, il est nécessaire d’utiliser différents cristaux avec
différentes distances inter-réticulaires. Le type de cristal va aussi contribuer a la résolution en énergie
finale. Les cristaux avec de grandes distances inter-réticulaires sont adaptés aux grandes longueurs
d’ondes, soit les faibles énergies. Si la longueur d’onde est trop petite alors certains cristaux ne peuvent
pas diffracter les longueurs d’onde car I'espace inter-réticulaire est trop grand. Il faut donc adapter les
cristaux en fonction de I'onde a diffracter. Plus I’énergie est grande et plus la distance inter-réticulaire
nécessaire pour diffracter les ondes est petite. En conséquence, les radiations électromagnétiques les
plus énergétiques telles que les rayons gamma sont plus difficiles a mesurer avec des WDS. Certains
rayons électromagnétiques émis par des radioéléments peuvent méme étre inaccessible a la mesure
par diffraction d’onde.

Tableau 1 Liste de différents cristaux pour différents types de mesure par méthode de diffraction d'onde [15]
Crystal  Aliller 2d Lightest Dy pical Homarks

Lil (220 1.251 v L eV, Mn-K g High resalution

Lil 200 (140025 K 25 eV, Mn-K, Cremeral nss

WNal] [ 200 0.0l 5 aheh, 5-Kg For sulfur high resalutiom deliquescent
(i 111 (.65 P iV, P-Ka Eliminate second order retlection
In5l (111 0715 5i 1.5 eV, Si-K g For silicon

PET [z (1.576 Al 1 v, Al-Ko Hicher reflectivity

ADP (1011 LGS Lol Me-K, For magnesinm deligqnescent
Beryl [ L1060 1.5 Mg NA N/A

TAP (il 2 5TH (h 1 eV, Na-K g Dreligguescent

Il y a une grande variété de cristaux disponibles pour diverses applications. Les cristaux peuvent étre
synthétiques, de composition différentes ou de forme différentes. En effet selon les dispositifs la forme
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du cristal utilisé varie. Pour le dispositif Johann/Johansson les cristaux utilisés sont courbés. La
géométrie de Von Hamos utilise des cristaux cylindriques courbés pour disperser les rayons de
fluorescence X. La plage de mesure de ces détecteurs est aussi limitée par la taille du cristal et du
détecteur de position. Le détecteur utilisé pour mesurer I'intensité des photons diffractés peut étre un
compteur proportionnel a gaz ou un scintillateur pour déterminer 'intensité de la radiation, sa seule
fonction est de compter sans discrimination en énergie, cette derniéere tache ayant été réalisée par le
cristal. Le rendement absolu est le rapport entre le nombre de photons absorbés par le compteur et le
nombre de photons émis par la source ou I’échantillon.

En conséquence la probabilité de mesurer un photon a une énergie donnée dépend de I'angle solide
entre la source et le cristal, de la réflectivité du cristal et du rendement intrinseque du compteur. La
premiere composante dépend fortement de la géométrie WDS choisie. La seconde dépend fortement
de la longueur d’onde, du type de cristal et de sa structure, enfin la derniere va dépendre du type de
compteur, par exemple un scintillateur est a privilégier pour les hautes énergies alors que pour les
basses énergies un compteur gazeux absorbe aisément les photons. Du fait de la grande variabilité des
WDS, il est difficile de généraliser un ordre de grandeur du rendement typique d’un WDS, toujours est-
il qu’il est tres faible et chute fortement avec I'énergie des photons. De ce fait, les WDS sont plutot
adaptés jusqu’a environ 10 keV. Les WDS ont une excellente résolution, qui va de quelques eV a 20 eV.
lls ont une meilleure résolution que les EDS, excepté des détecteurs cryogéniques. Les WDS sont
linéaires et permettent d’effectuer des mesures absolues de longueurs d’onde. En revanche, le
rendement de détection est faible (de I'ordre de 10™#) et est difficile a estimer, il dépend de nombreuses
contributions, comme celle de la réflectivité du cristal, de I'angle solide et du coefficient de réfraction
qui lui-méme dépend de I'énergie du photon incident, et du compteur de photons. Pour pallier a un
faible coefficient de réfraction il faut une source de photons intense, ce qui peut étre trés contraignant.
En conséquence, peu de raies gamma sont mesurés a I'aide de cette méthode.

2.2.2 Les spectromeétres a dispersion en énergie (EDS)

Les EDS sont des détecteurs a dispersion en énergie. lls permettent d’avoir un spectre en énergie sur
une large gamme en une seule mesure en mesurant I'énergie déposé dans un absorbeur. Ce dépot
d’énergie crée un nombre d’états excités proportionnel a celle-ci. Ensuite, le détecteur collecte puis
d’amplifie le signal pour mesurer I'énergie déposée. Une grande variété d’états excités peut étre
exploitée pour mesurer une énergie. Parmi les détecteurs conventionnels, les principaux états sont les
paires électron-ion pour un compteur proportionnel, les photons lumineux pour un scintillateur ou les
paires électron-trou pour un semi-conducteur. Chaque mesure d’un type d’état excité est associée a
une amplification spécifique : un photomultiplicateur pour les photons ou un préamplificateur de
charges pour les paires de charges électron-trous ou ion-trous. La résolution en énergie dépend de
I’énergie nécessaire pour créer un état excité, €,,, puisqu’elle détermine les fluctuations statistiques

sur le nombre n d’états excités créés. Plus I'énergie nécessaire pour créer un état excité est faible, plus
1

NG

conducteurs ont une bien meilleure résolution que les scintillateurs puisqu’il faut par exemple 2,9 eV

le n est grand, et plus l'incertitude relative, donnée par g = est faible. C’est pourquoi les semi-

pour créer une paire électron-trou dans le germanium contre 30 eV pour générer un photon dans le
Nal.
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Une autre caractéristique des EDS par rapport aux WDS est que I'énergie peut étre seulement
partiellement déposée dans I'absorbeur, il en résulte que le spectre n’est pas uniquement composé de
pics aux énergies émises mais aussi d’autres composantes spectrales qui dépendent des interactions
rayonnement-matiére et du matériau de I'absorbeur. La mesure d’énergie par les EDS est indirecte,
médiée par la création d’états excités. Une mesure absolue d’énergie est en principe possible mais elle
repose sur la connaissance de grandeurs physiques souvent mal connues tout le long de la chaine de
conversion du signal énergie vers tension (i.e. énergie d’un état excité, efficacité de collection de ces
états excités, amplification du signal).

2.2.2.1 Interaction rayonnement matiere

Les spectres en énergie d’'un EDS dépendent des processus d’interaction entre le photon incident et
I"absorbeur. Nous allons brievement décrire différents processus d’interaction rayonnement matiére
et quelles en sont les conséquences sur le spectre en énergie. La connaissance de ces processus est
aussi utile pour le choix du matériau de I’absorbeur et pour son dimensionnement. La probabilité d’un
photon d’interagir avec un absorbeur d’épaisseur x, est donnée par la loi de Beer-Lambert :

Equation 2-13
P =1—e Na0iXa = 1 — g~ HiPXa

o; est la section efficace d’interaction des différents processus d’interaction listés ci-dessous, N, est le
nombre d’atome par unité de volume, p est la masse volumique.

2.2.2.2 Interaction par effet photoélectrique

L’effet photoélectrique est un phénomeéne qui se produit lorsqu’un photon interagit avec un électron
du cortége électronique. Dans le cas d’une interaction photoélectrique toute I'énergie du photon est
transférée a I'électron et a I'atome. L’électron est éjecté de I'atome en laissant une lacune. L'énergie
de I'électron E, éjecté peut étre exprimé ainsi :

Equation 2-14

E,=E, - E
Avec E, I'énergie du photon incident et E; I'énergie de liaison de I'électron éjecté. Suite a une
interaction photoélectrique, un atome a une lacune et est donc instable. Il va se désexciter en émettant
des photons X et des électrons d’Auger. Les interactions photoélectriques entre des photons X et

gamma de faible énergie et des absorbeurs au Z élevés sont prédominantes, car la probabilité
d’absorption photoélectrique par atome op), peut étre exprimé ainsi :

Equation 2-15

zn
Opp = C 3.5
EY
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C est une constante et I'exposant n varie en fonction de la région énergétique du photon, il est de
'ordre de 4,5.

2.2.2.3  Diffusion Compton

Lors de la diffusion Compton il y a une collision inélastique entre un électron et un photon, le photon
n’est pas absorbé.

Photon diffusé

Photon incident

Electron diffusé

Figure 6 Schéma illustrant la diffusion Compton

La figure 6 illustre I'effet Compton. Le photon transmet une partie de son énergie a I'électron et sa
trajectoire est déviée par I'électron selon un angle 6; entre 0 et 180°. L'énergie Ey'du photon diffusé
est donnée par :

Equation 2-16
Ey
(1—cos(61))

E =—
14 14—L

mec?
ou me est la masse de I'électron.

Lorsque le photon est peu dévié, il conserve une bonne partie de son énergie, tandis que lorsqu’il est
rétrodiffusé a 180 °, le photon sortant a son minimum d’énergie.
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Figure 7 Diagramme d'Evans[16]

Comme l'indique la figure 7, en dessous du MeV, la gamme d’énergie qui nous intéresse, la diffusion
Compton est un phénomene qui est en compétition avec I'effet photoélectrique. Pour les atomes
légers, I'effet Compton I'emporte sur I'effet photoélectrique, dans les éléments les plus légers méme
pour des photons a basse énergie.

2.2.2.4 Création de paires

Si un photon interagit avec un électron, il ne va pas nécessairement y avoir un effet Compton ou
photoélectrique. En effet il existe encore un troisieme type d’interaction qui est la création de paires.
Si I’énergie du photon incident est supérieur a 1,02 MeV, il est possible qu’il y ait production d’une
paire électron positron. Comme l'indique la figure 7, la probabilité de créer une paire augmente en
fonction de I'énergie du photon incident. Si I'énergie du photon est supérieure aux 1,02 MeV
nécessaires pour créer une paire, alors I'excedent d’énergie est converti en énergie cinétique répartie
entre les particules de la paire. Le positron va s’annihiler avec un autre électron et ainsi créer deux
photons gamma de 511 keV. L'énergie des photons mesurés dans le cadre de la thése est bien
inférieure a 1,02 MeV, par conséquent la création de paires peut étre ignorée par la suite.

2.2.3 Composantes d’un spectre en énergie

Contrairement aux WDS qui ne mesurent qu’un pic pour une énergie émise éventuellement avec des
harmoniques, les spectres EDS sont constitués de plusieurs composantes distinctes liées au processus
d’interaction photon - absorbeur. Les trois principales composantes du spectre sont :

e Le picd’absorption total, I'énergie du photon incident a été complétement absorbée dans une
interaction photoélectrique

e Le fond Compton, ce fond résulte des interactions Compton des photons. Le photon diffusé
s’échappe de I'absorbeur, seule I'énergie de I'électron est mesurée. Le fond s’établit entre
0 keV et le front Compton donné par I'énergie E,, — y' pour un photon rétrodiffusé a 180°
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e Les pics d’échappements, ils font suite a une interaction par effet photoélectrique ou I'atome
de I'absorbeur ionisé se désexcite en émettant des X qui s’échappement de I'absorbeur. lls
sont donc caractéristiques au matériau de I'absorbeur, un pic d’échappement a pour énergie

Equation 2-17

Eecn = Ey —Ex

Ou Ey est une des énergies X émises par I'atome excité de I'absorbeur. Ainsi dans un spectre
EDS, le pic d’absorption total est a favoriser par rapport aux deux autres composantes, car il
fournit une information directe sur I'énergie du photon incident. Ce pic est majoritairement
constitué de photons ayant interagi par effet photo-électrique. Favoriser I'effet photo-
électrique est possible en utilisant des absorbeurs de détecteur avec un numéro atomique
élevé comme le montre équation 2-15 et figure 7.

Le fond Compton a pour conséquence d’augmenter les limites de détection pour les pics de faible
statistique de comptage. Quant aux pics d’échappements, ils peuvent introduire des interférences avec
d’autres pics.

2.2.4 Les détecteurs semi-conducteurs

Les détecteurs semi-conducteurs sont les détecteurs les plus couramment utilisés dans la
spectrométrie en énergie des rayons X et gamma. Les détecteurs semi-conducteurs sont des EDS dont
le principe de fonctionnement repose sur la création de paires électron-trou. Comme leur nom
I'indique, ces détecteurs utilisent des matériaux semi-conducteurs. Les semi-conducteurs les plus
couramment utilisés sont le germanium, le silicium, les CdTe ou les ZnTe. Pour comprendre le principe
physique de ces détecteurs, cette section présentera la théorie des bandes d’énergie, puis le principe
de fonctionnement des semi-conducteurs. Ensuite, cette section présentera les performances et
limites des détecteurs semi-conducteurs.

2.2.4.1 Théorie des bandes

La théorie des bandes permet une distinction entre la bande de valence et la bande de conduction.
Elle explique les propriétés conductrices des matériaux.

Elev)y Elev),

0
o
Eq E
E, Niveaux excités Niveaux excités
E;

E; Er

Figure 8 Configuration électronique d'un atome (a gauche) et de deux atomes voisins (a droite)
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Comme indiqué figure 8, les électrons liés d’un atome possedent des niveaux d’énergie bien définis.
Les électrons ont besoin d’'une énergie supérieure a leur énergie de liaison pour étre éjectés, I'atome
devient donc un ion. Chaque atome a une configuration électronique qui lui est propre. La figure 8
démontre que si un deuxiéme atome se loge a cOté, les électrons des deux atomes interagissent entre
eux, ce qui entraine un léger décalage de leurs niveaux d’énergie. Décalage qui est la conséquence du
principe d’exclusion de Pauli qui dit que deux électrons ne peuvent avoir le méme état quantique et
donc le méme état énergétique.

E (eV)
} Bande de
conduction Electron
}Bande de péripherique
valence

} Electron de la
couche interne

Figure 9 Bande de conduction et de valence d'un matériau

La figure 9 permet de rendre compte que plus il y a d’atomes dans le réseau cristallin plus il y a de
niveaux d’énergie jusqu’a avoir une étendue continue de niveaux d’énergie. Une transition s’effectue
de la configuration électronique a la théorie des bandes. Les électrons de la couche interne sont tres
proches du noyau et sont chimiquement inactifs. Les électrons périphériques peuvent se situer dans
deux bandes d’énergie permise, la bande de valence et la bande de conduction. La distance en énergie
entre ces deux bandes va classer le matériau soit conducteur, soit isolant, soit semi-conducteur.

E (eV) E(eV) E (eV)
A A A
_ Bande E=0,7 evI :|— Bande
Ei=5eV interdite g interdite
Conducteur Isolant Semi-conducteur

Figure 10 Théorie des bandes d'un conducteur, un isolant et un semi-conducteur

La figure 10 illustre la différence entre un conducteur, un isolant et un semi-conducteur. Dans le cas
des conducteurs la bande de valence et la bande de conduction se chevauchent. Les électrons libres
sont des électrons de la bande de valence qui se trouvent dans la bande de conduction sans apport
d’énergie. Dans le cas des isolants la bande de conduction et la bande de valence sont éloignés I'une
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de I'autre. La bande de valence est complétement remplie d’électrons et la bande de conduction est
vide. Les deux bandes sont séparées par une large bande interdite, appelé un gap. Le gap est I'énergie
nécessaire pour faire passer un électron de la bande de valence a la bande de conduction. Cela peut
se faire en chauffant l'isolant a haute température ou en l'irradiant avec des particules énergétiques.
Dans un semi-conducteur la bande interdite a une largeur beaucoup plus faible que dans un isolant.
Les semi-conducteurs les plus utilisés sont le germanium et le silicium. Le germanium a un gap de 0,7
eV et le silicium de 1,1 eV. Il est possible de doper les semi-conducteurs pour ajouter un état d’énergie
dans la bande interdite. Le dopage consiste a rajouter des impuretés ayant un électron en plus (type
N) ou un en moins (type P). Le dopage de type N donne une bande donneuse d’électrons tandis que le
dopage P donne une bande acceptrice d’électrons. Le dopage permet de moduler la conductivité du
matériau.

2.2.4.2 Fonctionnement des détecteurs semi-conducteurs

Les détecteurs semi-conducteurs fonctionnent par création de paires électron-trou suite a I’absorption
d’une particule ionisante. En effet, lorsqu’une particule excite un semi-conducteur, une quantité
d’électrons de la bande de valence rentrent dans la bande de conduction. C'est la formation de paires
électron-trou. En méme temps un champ électrique est appliqué pour collecter les électrons et les
trous a I'aide de deux électrodes qui appliquent une différence de potentiel.

Zone de ® ‘J\N
- déplétion ? e

Figure 11 Schéma du fonctionnement d'un détecteur semi-conducteur

La figure 11 montre que les électrons et les trous sont récoltés par des électrodes, ce qui géneéere un
signal électrique proportionnel a I'énergie de la particule incidente. En effet le nombre de paires
électron-trou est proportionnel a I'énergie déposée dans le détecteur par la particule ionisante. La
tension appliquée est préamplifiée et mise en forme par un amplificateur. Les mises en forme typiques
permettent d’avoir un taux de comptage d’environ 10° & 10° coups par seconde. Les paires d’électron-
trou sont créées dans la zone de déplétion. C'est la zone entre les deux électrodes, cette zone est
soumis a une tension qui permet de collecter les paires électron-trou. Pour augmenter le rendement
d’un semi-conducteur il faut choisir un matériau qui va avoir le plus d’interactions photoélectriques
possible. Il faut donc un milieu absorbant ayant un grand nombre atomique. Cependant pour améliorer
la résolution il faut un semi-conducteur ayant le gap le plus faible possible. Pour améliorer I'efficacité
de collection de charge il faut diminuer la densité de pieges. En effet ces piéges sont dus aux impuretés
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et aux défauts de stoechiométrie. Ils retiennent les électrons et les trous en cours de transit vers les

électrodes pendant un temps t qui peut étre exprimé ainsi :
Equation 2-18

1
"= oun

Avec O la section efficace des pieges, N la concentration des piéges et v la vitesse thermique des
porteurs de charge. Si le temps de capture des électrons et des trous par les électrodes est supérieur
aux constantes de mise en forme de I'amplificateur, certains porteurs de charge ne participent plus a
la formation du signal. Cela dégrade I'amplitude du signal et la résolution en énergie du détecteur. La
recherche de semi-conducteurs toujours plus purs a mené aux détecteurs semi-conducteurs en
germanium a haute pureté (HPGe). Les HPGe sont les détecteurs semi-conducteurs ayant la meilleure
résolution. L'énergie nécessaire pour créer un état excité est relié au gap du semi-conducteur. Dans le
meilleur cas, c’est-a-dire le germanium, I'énergie nécessaire pour créer une paire électron trou est de
2,96 eV en moyenne. Dans le cas du silicium I'énergie nécessaire est de 3,6 eV. Le nombre de paires
électron-trou créées pour une énergie absorbée peut étre exprimée ainsi :

Equation 2-19

Npgir = %

£
Avec Npgir le nombre de paires électron-trou, Egps I'énergie absorbée par le semi-conducteur et
€ I'énergie nécessaire pour créer une paire électron-trou. Etant donné que ¢ = 2,96 eV pour le
germanium et le gap de 1,1 eV, seulement un tiers de I'énergie absorbée permet de créer des paires
électron-trou. Le reste se dissipe sous forme de phonons, donc finalement de chaleur. Les fluctuations
statistiques du nombre de paires électron-trou créées peuvent étre quantifiés a I'aide du facteur de
Fano F.

Equation 2-20

0.2

N.

pair

F =

Avec o2 |a variance du nombre de paires électron-trou créées. Ce facteur permet de tenir compte des
autres états excités dans le matériau en compétition avec la création de paires, notamment I'excitation
des phonons. Un faible facteur de Fano indique que le détecteur a une bonne résolution énergétique.
Pour le germanium et le silicium il vaut environ 0,1. La résolution des semi-conducteurs est

1/2

proportionnelle a \/Np,; et augmente avec E,"“. Dans le cas idéal il faut maximiser Nyq; en

minimisant €. Cependant comme indiqué précédemment € a une valeur propre au semi-conducteur.
La résolution en énergie pour les HPGe peut atteindre 120 eV a 6 keV et de I'ordre de 500 eV a 100 keV.
Aujourd’hui, les détecteurs semi-conducteurs sont proches de leurs limites théoriques en termes de
résolution en énergie.

Concernant le rendement de détection des détecteurs a semi-conducteur, il est défini comme le
rendement d’absorption totale €,,, soit la probabilité qu’un photon émis dépose toute son énergie
dans le pic d’absorption totale du spectre. g, est le produit de deux facteurs :
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- le facteur de géométrie, soit la probabilité qu’un photon aille en direction de I'absorbeur, probabilité
liée a I'angle solide entre la source et le détecteur ou son collimateur,

- lerendement intrinseque ¢;;,; , soit la probabilité gu’un photon en direction de I'absorbeur y dépose
toute son énergie. Ce dernier peut étre approximé par la loi de Beer-Lambert équation 2-15.

Les WDS ont une bien meilleure résolution, de plus ils sont plus linéaires que les EDS. Les EDS sont
pourtant plus adaptés pour les mesures nécessitant un bon rendement de détection, c’est-a-dire pour
des sources de photons peu intenses, par exemple pour la spectrométrie X et gamma de
radionucléides. En effet, le rendement des EDS est bien supérieur a celui des WDS, a des énergies au-
dela de quelques dizaines de keV, le rendement de ces derniers s’effondre. La mesure en énergie des
EDS est une mesure relative, par conséquent le spectre doit étre étalonné avec des raies de référence,
de plus il peut étre nécessaire de corriger la non-linéarité en énergie. Néanmoins, la résolution en
énergie des semi-conducteurs est limitée. c’est pourquoi une autre famille de détecteurs, les
détecteurs cryogéniques, a été développée ces deux derniéres décennies pour la haute résolution en
énergie. Les détecteurs cryogéniques sont abordés en détail dans le chapitre 3.

2.3 Applications des rayons X et gamma

Les rayons X et gamma sont utilisés ou étudiés dans I'industrie, en astrophysique, en médecine, dans
la surveillance environnementale, en recherche fondamentale et dans bien d’autres domaines encore.
Les rayons X et gamma sont les rayons électromagnétiques les plus énergétiques qui existent, ce qui
peut les rendre dangereux, cependant les rayons X et gamma peuvent se révéler tres utiles. En effet,
les rayons gamma peuvent étre utilisés pour stériliser des matériaux ou bien des aliments. En
médecine, les rayons gamma sont utilisés pour traiter le cancer. En outre, les rayons X sont utilisés
pour effectuer des imageries du corps, allant de la simple radiographie a la tomographie 3D, pour
effectuer des diagnostiques. Ainsi la manipulation de ces radiations sauve des vies. Par ailleurs les
détecteurs a rayons X sont utilisés dans les aéroports et d’autres espaces protégés pour vérifier les
bagages des passagers et ainsi garantir leur sécurité. Les détecteurs de rayons gamma sont essentiels
en sQreté nucléaire et donc pour le bon fonctionnement des centrales nucléaires, mais aussi la sécurité
du personnel. La mesure efficace des radiations gamma permet par exemple de détecter des fuites
potentielles dans les centrales ou d’autres incidents et ainsi les corriger. Dans I'astrophysique de
nombreux projets consistent a mesurer des photons X et gamma avec une trés bonne résolution en
énergie. Certains de ces projets ont besoin de détecteurs multi-pixels pour faire de la spectro-imagerie.
En effet, ils permettent de mieux cartographier I'espace, d’identifier des comportements physiques
inédits ou bien confirmer des théories. En recherche fondamentale de nombreux projets ont besoin
de mesurer avec toujours plus de précision des rayons X et gamma pour aboutir. En effet, c’est le cas

de I'électrodynamique quantique, de I'horloge nucléaire et de I'étude des particules fondamentales.
Notamment, certains projets doivent mesurer les énergies absolues des raies X ou gamma avec une
tres faible incertitude. Ce n’est pas une chose facile, car il existe trés peu de raies de référence connues
avec une incertitude assez faible. Malgré les tables exhaustives de données X et gamma, les
incertitudes sur les énergies absolues ne sont dans certains cas pas suffisamment faibles et de plus
souvent sous-estimées. Quelques-uns des domaines de recherche fondamentale ayant besoin d’une

précision trés poussée sur les énergies absolues seront présentés dans les sections suivantes.
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2.3.1 Electrodynamiqgue quantique

Les rayons X sont caractéristiques de la structure et de la nature du cortege électronique d’un atome.
En conséquence, mesurer des photons X permet d’étudier le comportement et la structure d’un
atome. Ainsi mesurer des photons X d’un atome exotique, hydrogénoide ou muonique permet
d’étudier le comportement d’un électron ou d’un muon dans un champ électrique intense, ainsi cela
permet de vérifier des théories d’électrodynamique quantique. L’électrodynamique quantique (QED)
est un domaine de la physique dont I'objectif est d’unifier I'électromagnétisme et la mécanique
qguantique. La QED est né lorsque Paul Dirac a tenté d’exprimer les interactions des radiations avec la
matiere, en effet, vers les années 1920 il modélise les champs électromagnétiques. Paul Dirac donne
les outils nécessaires pour calculer les mécanismes impliquant des particules chargées et des photons.
Cependant ces calculs comportent des erreurs dans certaines circonstances, c’est le cas dans les
atomes hydrogénoides. De plus I'étude de photons X issus d’atomes muoniques permet de sonder la
structure nucléaire et de vérifier les théories nucléaires avec précision, en particulier, ces études sont
au ceeur de I'énigme de la taille du proton [17].

2.3.1.1  Atomes hydrogénoides et Lamb shift

Un hydrogénoide est un atome comportant un seul électron. Un hydrogénoide va avoir un
comportement unique non prédit par les équations de Dirac. En effet, Willis Lamb et Robert Retherford
découvrent en 1947 un phénomene quantique qui affecte les niveaux d’énergie des électrons dans les
atomes hydrogénoides.

U91+
n=2 =3/ 20z -29.6 keV
2Sv2 | -341keV
- 342 keV
i=1/2 2, |
75eV
Lyman-o
463 eV
n=1 j=1/2 1w l - 132 keV
__________ f
Bohr Dirac QED

Figure 12 Structure fine des niveaux d'énergie dans I'Uranium hydrogénoide, comparaison du modéle de Dirac et de la
QED [13]

Le niveau p se dédouble en deux niveaux, 2pi/; et 2pss2. Il y a une déviation du niveau d’énergie 1si/; :
le « Lamb shift ». La désexcitation de ces niveaux conduit aux transitions électromagnétiques X
nommeées transitions de Lyman. Ces transitions ne sont pas prédites par les équations de Dirac. Pour
expérimentalement confirmer d’autres calculs théoriques qui prennent en compte le Lamb shift il faut
mesurer les transitions de Lyman avec une extréme précision, de I'ordre de 107, soit avoir des pouvoirs
de résolution de quelques milliers [18] [19]. Certaines tentatives ont été effectuées a I'aide de
détecteurs semi-conducteurs [20] et des WDS [21].
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Figure 13 Spectre en énergie des transitions X d'un hydrogénoide d'uranium U°*/20]

La figure 13 représente un spectre obtenu grace a des détecteurs semi-conducteurs en germanium. La
résolution des détecteurs est de 500-650 eV a 122 keV. L’écart entre les transitions de Lyman Lya; et
M1 est d’environ 75 eV. Etant donné que les deux raies ont un écart en énergie bien inférieur a la
résolution du détecteur utilisé pour les mesurer, les deux pics interferent et ne peuvent pas étre
distingués.

Il est donc nécessaire d’utiliser des détecteurs ayant une résolution meilleure que celle des semi-
conducteurs. C'est pour cela que d’autres mesures ont été effectuées avec des détecteurs
cryogéniques ayant une résolution en énergie de 30-50 eV pour une mesure d’énergies de photons de
50-100 keV [22] [23]. Ces détecteurs permettent de distinguer les raies. Cependant, ils rencontrent un
nouvel obstacle pour comparer précisément les énergies des transitions X mesurées a celles calculées
a partir de la QED. En effet, ces détecteurs sont non-linéaires et leur non-linéarité doit étre corriger
avec des étalons précis ayant une faible incertitude.

2.3.2 Atome muonique

Le noyau d’un atome est souvent représenté sous la forme d’une sphére. Or la forme d’un noyau peut
énormément varier.
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(a) Ordinary atom. (b) Muonic atom.

Figure 14 Illustration d'un atome hydrogénoide et d'un atome muonique [24]

Pour estimer le rayon d’un noyau il est intéressant d’utiliser des atomes muoniques. Un atome
muonique est un noyau ayant a la place de son cortége électronique un muon. Les muons ont des
points communs avec les électrons. En effet, ce sont tous deux des particules fondamentales faisant
parties de la famille des Leptons et ayant une charge négative 1 e. Cependant un muon est plus lourd
gu’un électron : Mmuon=207mc[24]. En conséquence, comme indiqué en figure 14 I'orbite du muon est
plus proche du noyau qu’une orbite électronique classique. Cette proximité rend les atomes
muoniques plus sensibles a la taille exacte du noyau. Le rayon de Bohr de I'atome est exprimé ainsi :

Equation 2-21

4meyhn?
g = ———
B Ze*m
Z est le numéro atomique, e est la charge électrique, n est le nombre quantique principal, m est la
masse de la particule du cortége électronique & est la permittivité diélectrique du vide, h est la

constante de Planck réduite.

Cette formule permet de conclure que g est proportionnel 1/ m et que le rayon est donc 207 fois
plus petit pour un atome muonique qu’un atome électronique hydrogénoide. La taille non nulle du
noyau provoque un décalage dans les niveaux d’énergie qui se manifeste par un décalage en énergie
des rayons X observés.

Ce décalage est donné au premier ordre par ;
Equation 2-22

_2(Za)*

AE
3n3

m3(r?)
a : Constante de la structure fine

(r?) : Moyenne du carré du rayon de charge du noyau

Ainsi comme le décalage en énergie est proportionnel 3 m3, le décalage des raies pour un atome
muonique est 9 millions de fois plus grand que pour une atome électronique, ce qui permet de mesurer
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précisément (r?) [25]. Une plus grande précision des rayons de noyaux mesurés permet d’approfondir
la connaissance de la structure nucléaire et d’améliorer les modeéles correspondants [26]. Par ailleurs
cela permettrait de distinguer les corrections QED des effets nucléaires.

Pour mesurer cet écart en énergie il faut une incertitude inférieure a 0,002 %, soit moins que quelques
0,1 eV a des énergies entre quelques keV et plusieurs dizaines de keV selon la charge du noyau. Pour
atteindre de telles précisions, la spectrométrie par WDS et EDS avec des semi-conducteurs n’est pas
exploitable. Pour la premiére le rendement de détection est trop faible et pour la seconde la résolution
en énergie est insuffisante. C'est pourquoi des projets développent des détecteurs cryogéniques
[5,22,23,24,26], qui pourraient significativement réduire les incertitudes sur les rayons des noyaux
grace a leur résolution de quelques eV a quelques dizaines d’eV en dessous de 100 keV, comme le
montre la figure 15. Néanmoins les détecteurs cryogéniques sont non-linéaires en énergie, ce qui
nécessite une correction grace a un étalonnage avec des raies étalons X ou gamma précisément
connues.
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Figure 15 incertitude sur le rayon de noyau pour différente technologie de spectrométrie. Les étoiles montrent le gain
potentiel par l'utilisation de détecteurs cryogéniques de type MMC [28]

2.3.3 Horloge nucléaire

Les horloges atomiques ont révolutionné la métrologie du temps dans les années 60 ; elles ont atteint
une précision de 102 [29], soit 1 s pour 300000 ans. Cette précision a permis de redéfinir la seconde
lors de la 13%™ conférence générale des poids et mesures [9]. Aujourd’hui, grace aux horloges
optiques, les meilleures incertitudes sont inférieures a 108, correspondant a 1 seconde pour 30
milliard d’années [9].
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Figure 16 Horloges atomiques les plus précises en fonction des années de 1950 a 2020 [30]

La figure 16 montre qu’il y a une amélioration d’un ordre de grandeur tous les 10 ans. La figure met en
évidence deux familles d’horloge atomique. Les horloges utilisant les transitions hyperfines d’'un atome
sont nommeées horloges a micro-ondes et la seconde famille est celle des horloges optiques qui ont
surpassé la premiere famille. Dans une horloge optique les atomes sont d'abord refroidis a des
températures tres proche du zéro absolu pour diminuer I'agitation thermique. Ensuite les atomes sont
piégés dans un piége magnétique ou optique. Puis les atomes sont excités a I'aide d'un laser pour
mesurer la transition entre deux états quantiques. C'est actuellement la méthode de mesure la plus
précise qui existe. La précision des horloges atomiques permet leur intégration dans des domaines
nécessitant une précision extréme. Les satellites sont un bon exemple de ces applications. En effet, les
satellites utilisent les horloges atomiques pour naviguer dans I'espace. Les positions sont déterminées
a I'aide du temps pris par une impulsion électromagnétique pour traverser une certaine distance. Plus
la mesure du temps est précise et plus la navigation des satellites est précise. En améliorant la mesure
du temps il sera également possible de mesurer les déformations de la croute terrestre et ainsi prédire
les tremblements de terre. La précision des horloges atomiques a pu donner naissance a la géodésie
chronométrique [30]. De nouveaux progrés de mesure du temps permettront a de nombreux
domaines d’améliorer leurs performances et contribueront peut-étre méme a la création de nouveaux
domaines.

Un nouveau type d’horloge est en cours de développement. L’horloge nucléaire permettrait de
mesurer le temps avec 10 fois plus de précision que les horloges atomiques actuelles. En effet, elles
pourraient permettre d’avoir une incertitude de 10%s, c’est-a-dire 1 seconde pour 300 milliard
d’années. Les horloges nucléaires utilisent la transition gamma avec la plus faible énergie connue
jusqu’a maintenant. C’est la transition gamma d’environ 8 eV du 2™Th. Pour exploiter I'horloge
nucléaire il faut pouvoir connaitre cette transition électromagnétique avec une trés faible incertitude.
Un détecteur cryogénique a été développé dans I'objectif de mesurer cette transition gamma. Ce
détecteur, un calorimétre métallique magnétique, a une résolution en énergie de 10 eV a 60 keV, l'un
de meilleurs pouvoirs de résolution jamais obtenus [8]. En mesurant quatre énergies de photons
gamma issues de quatre niveaux gamma vers |'état isomérique et le fondamental, il est possible d’en
déduire la transition de I'état isomérique E;; du ?°"Th a 8 eV figure 17.
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Figure 17 Niveaux de transitions gamma du 2™ 7% vers [ état isomérique et vers le niveau fondamental [31].

Cependant, il faut tenir compte de la non-linéarité en énergie du détecteur, pour ce cas, par exemple,
il fallait corriger la raie a 60 keV de pres de 600 eV. Pour corriger cette non-linéarité il faut étalonner
I’échelle en énergie avec des raies étalons X et gamma extrémement bien connues pour minimiser
I'incertitude. La mesure a permis d’évaluer I'énergie de I'état isomérique du *?°"Th a 8,10 (17) eV,
I'incertitude étant en partie limitée par la correction de non-linéarité.

2.4 Tables d’énergie X et gamma

Comme nous venons de la présenter en 2.3.3, que ce soit pour la mesure de transitions X issues
d’atomes exotiques ou pour I'étude des transitions gamma du 22°Th, de nouvelles technologies de
détecteurs sont développées pour atteindre des précisions de quelques ppm pour des énergies entre
1 keV et 200 keV. Ces détecteurs dits cryogéniques ont une excellente résolution qui est indispensable
pour viser ces précisions, mais ils sont non-linéaires et un étalonnage précis est requis avec des raies
X et gamma étalons ayant des incertitudes bien inférieures a 0,5 eV et réparties sur toute la gamme
en énergie étudiée. Dans la partie qui suit, nous allons présenter les tables de raies X et gamma avec
leur niveau d’incertitude en énergie.

2.4.1 Historique des unités de longueur d’onde

Sachant que les premieéres mesures de longueur d’onde de photons X sont anciennes, le spectromeétre
de Bragg datant de 1913, qu’elles sont relativement simples a mettre en place et basées sur une loi
simple, les mesures de longueurs d’onde ont été extrémement nombreuses. En revanche, leur
comparaison et leur évaluation est un véritable casse-téte du fait des variétés des unités et des
évolutions des constantes fondamentales utilisées. Il y a une grande disparité entre les 2700 valeurs
de raies X mesurées avant 1967, ce qui a nécessitait un travail considérable aux évaluateurs pour
compiler les tables d’énergies X [32] [10].

Pour mesurer la longueur d’onde d’une raie X ou gamma a partir de la loi de Bragg, les
expérimentateurs utilisaient I'unité X de symbole xu. Cette unité a été introduite par Siegbahn en 1919
[33]. L'unité xu se base sur les cristaux de calcites. En effet, ces cristaux étaient trés souvent utilisés
par les spectrometres. L'unité a été définie comme la fraction 1/3029,04 de I'espacement des 200
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plans cristallins d’un calcite a 18 °C. Néanmoins, cette unité dépendait de la qualité des cristaux de
calcite, d’aprés une étude effectuée en 1930 [10], il y a une variation d’au moins 6 ppm entre les
meilleurs cristaux. De plus, il est apparu que le facteur de conversion variait de 1.10* nm/xu et que ce
facteur n'était pas le méme pour toutes les longueurs d'onde. En effet les longueurs d’onde les plus
courtes et les plus élevées n’ont pas la méme échelle d’énergie relative. Les raies de référence utilisées
pour les petites et grandes longueurs d’onde ne sont pas les mémes. Deux étalons X ont été fixés a des
valeurs de xu particuliéres. Le Mo Ka a été fixé a 707,831 xu, ce qui veut dire que 1 xu valait 1,002 099
52(53) x 1013 m [34] avec cet étalon pour les mesures X de quelques dizaine de keV. Le deuxiéme
étalon fixé est le Cu Kay qui vaut 1537,400 xu. Avec cet étalon 1 xu vaut 1,002 076 97(28) x 103 m
[34] pour les mesures autour du keV. En conséquence, selon I’étalon choisi 'unité n’a pas la méme
valeur. Cela crée des incertitudes supplémentaires induites par le systeme d’unité. De plus, en utilisant
cette unité xu, les expérimentateurs assument que tous les cristaux en calcite ont la méme constante
inter-réticulaire d dans la loi de Bragg. Comme Bearden I'explique dans son évaluation de 1967 [10], il
serait possible de fixer que Cu Ka; = 1,000000 unité xu mais cela rajouterai des facteurs de conversion
et des incertitudes supplémentaires inutiles. En conséquence, il faudra exprimer la longueur d’onde
en angstrom ou en métre. En effet, une longueur d’onde absolue pouvait étre exprimée a quelques
ppm pres. Une longueur d’onde absolue servant de référence a donc été établie en métre et angstrom
basée sur la longueur d’onde du W Ka choisie comme raie de référence quelle que soit la gamme en
énergie. La longueur d’'onde du W Ka est symétrique et moins sensible aux imperfections d’un cristal
que les autres raies. De plus, c’est un excellent étalon pour les raies gamma. Suite a cela, de
nombreuses raies X et gamma ont été mesurées avec précision mais il y avait encore de nombreux
défauts.

L'interférométrie optique a rayons X et les comparateurs de réseaux cristallins ont été mis au point
pour mesurer précisément les distances inter-réticulaire des cristaux indépendamment de la longueur
d'onde des rayons X. En utilisant simultanément un interférométre a rayons X a balayage et un
interférometre optique, il est possible de mesurer I'espacement du réseau d'un cristal dans le systeme
métrique. Une mesure diffractométrique de I'angle de Bragg du cristal étudié par interférométrie
permet de déterminer la longueur d'onde dans le systeme métrique, ce qui a permis de relier
directement les anciennes unités et les longueurs d'onde des rayons X a la définition du métre du
Systéme International d'unités [35]. En effet, avant 1971 une raie gamma mesurée pouvait avoir une
grande disparité de mesure selon les expérimentateurs.

Lors de la 4°™ conférence internationale des masses atomiques et des constantes fondamentales en
1971, il est devenu clair que les progres en précision de la spectroscopie X et gamma étaient limités
par un manque d’uniformité et de précision des raies de référence utilisées. Pour remédier a cela un
groupe de travail a été établi en 1972 par la commission des masses atomiques et des constantes
fondamentales IUPAP [36]. Ce groupe était chargé de produire et recommander un ensemble cohérent
d’étalons pour la spectroscopie gamma. Une liste d’étalons a ensuite été publié en 1979 [36]. Les
énergies mesurées ont été étalonnées par le NIST (US National Institute of Standards and Technology).
L'un des membres du groupe du projet IUPAP et de la publication de 1979 nommé Helmer a sorti une
autre publication en 2000 [11], qui est la référence la plus utilisée pour les énergies des raies gamma
dans les tables de données de décroissance [37][38]. Un travail d’évaluation des raies X sera fait a
plusieurs reprises par Deslattes, la plus récente date de 2003 [39]. Helmer en fera autant pour les raies
gamma en 1979 [36] et une nouvelle version en 2000 [11].
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2.4.2 Evaluation des énergies X et gamma

2.4.2.1 Evaluation des énergies gamma

Les données recommandées dans la plupart des bases de données s’appuient sur les valeurs
recommandées par Helmer et van der Leun dans la publication de 2000. Elle se compose de deux
parties, l'une sur I'évaluation des énergies gamma a partir des valeurs mesurées a l'aide de
spectrometres a dispersion de longueur d’onde, et I'autre sur I'évaluation des énergies gamma
obtenues par spectrométrie a dispersion d’énergie avec un détecteur a semi-conducteur.

La premiere partie révise les données de la publication de 1979 [36] et propose de nouvelles valeurs
[11]. La révision est nécessaire car il y a une mise a jour des constantes fondamentales, notamment la
distance inter-réticulaire d du cristal Si utilisée par le NIST et d’autres utilisateurs de spectrometres.
Cela affecte les valeurs relatives et absolues en énergie gamma fournies dans la publication. La
constante d du cristal a été déterminée a I'aide de la méthode d’interférométrie X proposée dans la
référence [40]. La constante d a été déterminée par Deslattes [41] [42] puis corrigée par Kessler. Cohen
et Taylor ont effectué une évaluation des constantes d. lls ont ainsi déterminé que la valeur de Kessler
est plus cohérente. En conséquence les auteurs choisissent la valeur de Kessler aprés ajustement des
constantes fondamentales par Cohen et Taylor [43]. La valeur sélectionnée est
d(220) = 0,192015540(40) nm. Le facteur de conversion énergie-longueur d’onde, qui était la source
d’incertitude la plus importante, a été ajusté. En effet I'incertitude passe de 2,6 ppm a 0,3 ppm. En
cumulant avec I'ajustement des constantes fondamentales et du parameétre d du cristal en Si, il y a un
écart de 5,8 ppm entre les valeurs de 1979 et celles de 2000. La majorité des mesures des énergies
sont étalonnées 3 I'aide de la raie gamma de 412 keV du 8Au dont le facteur de conversion de
1,23984244(44)x10® eV.m provient de Cohen et Taylor [33].

Helmer et van der Leun évaluent dans un premier temps les longueurs d’ondes des raies gamma
mesurées a I'aide d’un spectromeétre a dispersion de longueur d’onde. Ils proposent deux tableaux, le
premier contient des valeurs mesurées par le NIST a I'aide d’un spectrométre a double cristaux plans.
Ces longueurs d’ondes sont corrigées apres analyse des angles de diffraction et ajustement de la
constante d. Le deuxiéme tableau contient des valeurs de longueur d’onde relatives mesurées par de
nombreux expérimentateurs. Ces raies de références sont étalonnées a I'aide de la raie gamma du
19%8Au qui a été mesurée par le NIST et a une longueur d’onde de 3,0107729(9) pm soit une énergie de
411,80205(17) keV. Les deux auteurs appliquent différentes méthodes pour déterminer les valeurs en
énergie des transitions gamma évaluées. La méthode utilisée dépend du nombre de mesures d’une
raie et si elle est issue d’'une cascade de transitions gamma. Lorsqu’il n’y a qu’une seule mesure, la
longueur d’onde est simplement convertie en énergie. Si le photon gamma n’est issu que d’une seule
transition gamma et si elle est mesurée par plusieurs expérimentateurs, les valeurs des longueurs
d’ondes les plus cohérentes sont sélectionnées pour calculer la moyenne pondérée.

Si le photon gamma appartient a une cascade de transitions gamma alors Helmer utilise la dépendance
entre les valeurs des niveaux d’énergie pour en déduire des valeurs des énergies des photons gamma
mesurés et issus de la cascade de photons. Comme l'illustrent la figure 18 et équation 2-23, la mesure
de deux photons gamma y, et y, permet de déterminer la valeur d’un troisieme niveaux d’énergie E,.
Ce niveau en énergie peut aussi étre déterminé a partir de ys. Si plusieurs expérimentateurs mesurent
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Y4 et Y¢ et gu’une pondération est effectué pour les photons, il se peut que la valeur de E, et son
incertitude déterminées a I'aide de y, et y¢ ne correspondent pas a la raie y5. Helmer et van der Leun
effectuent une correction en rééquilibrant les niveaux d’énergies pour que le schéma gamma soit
cohérent.

Y1

Y2 | Y4

IRE lys | Ve

Figure 18 Illustration des niveaux d'énergie et des émissions gamma d'un noyau
Equation 2-23

EYSZEZ_EO-l_ET

Avec E, 5 I'énergie du photon gamma 5, E, et E, deux niveaux d’énergie du noyau et E, I'énergie de
recul du noyau. Enfin, il utilise le facteur de conversion pour convertir les valeurs de longueur d’onde
en énergie, a I'aide de la relation E = hc/A et des constantes fondamentales fournies par CODATA
[34]. Le facteur de conversion vaut 1,23984244x10° eV.m en 1999, il est aujourd’hui de
1,239841984332.10° eV.m, ce qui change les énergies d’environ 0,37 ppm. Le facteur de conversion
hc est sans incertitude puisque les constantes fondamentales, la constante de Planck et la vitesse de
la lumiére, sont considérées comme exactes.

La deuxiéme partie de I"évaluation de 2000 concerne les photons gamma mesurés a l'aide de
détecteurs a semi-conducteur en Germanium. Certaines raies sont mesurées par Helmer lui-méme,
Notamment la fameuse raie gamma de 2*!Am a 59,5409 (1) keV ayant une trés faible incertitude. De
plus, contrairement aux raies gamma mesurées a l'aide de spectromeétre a dispersion de longueur
d’onde, les raies mesurées a l'aides des semi-conducteurs sont souvent obtenues par un seul
expérimentateur qui d’ailleurs est souvent Helmer lui-méme, cela rend difficile la détermination de la
reproductibilité de la mesure. L'exploitation de mesures obtenues par des détecteurs a semi-
conducteur est rendue difficile car la relation entre canal de I’analyseur multicanaux et énergie n’est
pas linéaire, le gain de I'électronique peut fluctuer, et la position de la centroide des spectres peut
varier avec la position de la source. Pour atténuer ces biais, les valeurs d’énergies sont déterminées a
partir de nombreuses différences entre les énergies tabulées et les énergies a mesurer. Un ajustement
est effectué par la méthode des moindres carrées pour en déduire a la fois I’énergies des raies gamma
et leurs incertitudes. En faisant cela, les auteurs supposent que les erreurs systématiques sont incluses
dans le traitement statistique des données.

En 2020, une mesure de la raie 59,54 keV de 2*!Am a été effectuée a I'aide d’un détecteur cryogénique
MMLC ayant une résolution de 38 eV [44]. La valeur obtenue de 59,5393 (4) est plus faible de 1,6 eV
que la valeur recommandée par Helmer et van der Leun de 59,5409 (1) keV, obtenue par un détecteur
a semi-conducteur. Cet écart permet de constater qu’il est nécessaire d’effectuer de nouvelles
mesures des raies gamma évaluées a partir de mesures réalisées par des semi-conducteurs pour
vérifier la répétabilité des mesures.
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2.4.2.2  Evaluation des énergies X

Deslattes compile et évalue les données des transition X des couches K et L de radionucléides ainsi que
leur seuil d’absorption dans [39]. La derniere compilation avant celle de Deslatte a été effectuéeily a
35 ans [10]. Dans cette compilation, la majorité des données étaient entierement basée sur des
données expérimentales. De plus le lien entre les rayons X et les rayons optiques tabulés reposait sur
des données tabulées ayant une faible précision. Deslattes fait une compilation une fois que
l'interférométrie combinée des rayons X et optiques a permis de lier avec précision les espacements
cristallins aux longueurs d'onde optiques, et a travers celles-ci a la définition du métre dans le Systéme
International (SI) des unités. Deslattes combine des calculs théoriques avec des mesures
expérimentales de haute précision. Il a notamment montré que les effets relativistes jouent un réle
significatif dans les énergies de transition, notamment dans les atomes lourds. En effet de nouveaux
outils mathématiques permettaient enfin de résoudre les problemes relativistes a plusieurs corps pour
ainsi les prendre en compte dans les calculs des énergies de transition [45],[46].

Les états des atomes lorsqu’un électron laisse une lacune dans une couche pour des atomes ayant un
Z entre 10 et 100 peuvent étre calculés en considérant les cing contributions dont I'influence évolue
selon le numéro atomique de I'atome. Ces contributions sont :

- Lataille du noyau. En effet, dans les atomes lourds la répartition de charge dans le noyau n’est
plus ponctuelle, ce qui modifie I'énergie des électrons (surtout ceux de la couche interne).

- Les effets relativistes avec les corrections de I'énergie de Coulomb (énergie associée a
I'attraction électrostatique entre les charges électriques) et I'énergie magnétique qui se
réferent aux interactions magnétiques qui se manifestent entre les charges en mouvement, et
I’énergie due au fait que les changements dans le champ électromagnétique ne se propagent
pas instantanément.

- Les corrélations de Coulomb et Breit. La corrélation de Coulomb décrit les interactions
électron-électron du cortege électronique, tandis que la corrélation de Breit est une correction
relativiste basée sur I'interaction coulombienne.

- Les corrections radiatives. Elles sont issues de la correction de I'électrodynamique quantique,
comme le décalage de Lamb et d’autres effets.

- Le décalage Auger, qui fait référence a une modification de I'énergie des électrons en raison
de la redistribution de I'énergie lors de la transition Auger.

Les calculs théoriques sont effectués pour des atomes isolés dans le vide alors que les radionucléides
sont souvent mesurés dans des solides ou des composés chimiques liquides. De plus les limitations des
calculs empéchent de prendre en compte I'effet du couplage entre un trou interne et des électrons
des couches externes (3d et 4f). Pour surmonter ces limitations, Deslattes se concentre sur le calcul de
la moyenne pondérée de I'énergie pour chaque trou en ignorant les possibles distorsions du profil des
raies spectrales qui pourraient étre causées par le couplage entre les couches internes et externes.
Cela introduit une incertitude que Deslattes prend en compte. L'incertitude des calculs des énergies X
est de 'ordre de 1 a 2 eV, alors que les énergies évaluées a partir de valeurs expérimentales ont des
incertitudes plus d’'un ordre de grandeur plus faible. Parmi les différentes transitions X, les raies Ko et
K ont les plus faibles incertitudes souvent bien inférieures a 0,2 eV selon le numéro atomique ; elles
pourraient servir de raies d’étalonnage. En revanche, les raies X L sont bien trop complexes et les raies
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Kf ont souvent un profil asymétrique, de plus leurs incertitudes sont plus importantes que pour les
raies Ka.

2.4.2.3 Bibliographie sélective de raies gamma

2.4.2.3.1 Pourquoi les raies gamma plutot que les raies X

Les raies X, notamment les raies Ka; et Ka,, sont relativement bien connues et s’étalent de maniére
homogene entre 0 et 100 keV selon le numéro atomique de I'élément excité. Elles sont mieux connues
qgue les raies gamma car elles ont été mesurées par des WDS haute résolution. Néanmoins, il y a
plusieurs désavantages a utiliser des raies X comme étalons :

e Elles ont une largeur naturelle non négligeable due au principe d’incertitude d’Heisenberg,
I'incertitude sur I'énergie est plus grande car la durée de vie des niveaux excités est faible.

e les raies Ken et Ko sont émises avec d’autres raies, kg, plus larges, et moins bien connues et
moins utiles pour I’étalonnage, elles peuvent interférer avec d’autres raies.

e Enfin les énergies X sont tabulées pour une configuration électronique donnée, pour des
atomes ayant une seule lacune dans le cortege, or les atomes peuvent avoir des ionisations
multiples, notamment par effet shake-off ou shake-up, ce qui change I'’énergie des X émis et
décale la centroide des pics [47].

e L’incertitude des raies X augmente avec le numéro atomique, car les raies X énergétiques sont
plus difficiles a mesurer avec des WDS. De plus, il n’y a pas de raies X tabulées au-dela de
120 keV.

Etant donné que les raies gamma sont souvent plus énergétiques et issues de sources moins intenses
que les raies X, elles n‘ont en général pas été mesurées par WDS, a I'exception de quelques
radionucléides. En conséquence la majorité des énergies gamma a été mesurée a |'aide de détecteurs
semi-conducteurs. Elles ont donc en général une plus grande incertitude en énergie que les rayons X,
cf. tableau 2. Un autre désavantage des raies gamma est qu’il est plus difficile d’avoir un flux intense
de photons gamma, car cela nécessite des sources radioactives trés actives, alors que les raies X
intenses peuvent étre produites par un tube a rayon X ou par un synchrotron.

Néanmoins, les raies gamma sont des raies de choix pour I'étalonnage, notamment a des énergies
supérieures a 100 keV. Il est donc intéressant de les mesurer avec précision et ainsi permettre a de
nombreux projets de physique d’améliorer leur étalonnage et donc la correction de non-linéarité de
leurs détecteurs.
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Tableau 2 Bibliographie des radionucléides a sélectionner

Energie retenue

Evaluation Détecteur utilisé
(keV)

Radionucléide

14,41295(31) key | Deduital'aide duschéma de
désintégration

57
Co 122,06065(12) keV Corrigée par Helmer dans [11] WDS

136,47356(29) keV Corrigée par Helmer dans [11]

Corrigé par Helmer dans [11]

109,
Cd 88,0336(10) tableau 4 (p. 40) WDS
Valeur trouvée sur [48] p1008-
125
| 35,4922(5) 1009
Les évaluateurs V. P. Chechev and
129) 39,578(4) V. 0. Sergeev ont retenu la valeur EDS

suivante cf [49]

Les évaluateurs de DDEP ont

86,5475(10) retenu la valeur suivante cf. [50]
TR Les éval de DDEP Wos
105,3083(10) es évaluateurs de ont

retenu la valeur suivante cf. [50]

63,12044 (4) Ces 3 énergies gamma sont
169y 93,61447(8) fournies par Helmer dans WDS
109,77924(4) [51](p.41, table 4).

Cette valeur a été fournie par
DDEP [52] dont le commentaire

241
Am 59,5409(1) utilise la valeur issue de [53] EDS
25,65135(3) Hel g | g
1617 48,91533(5) elmer a opt([alcleis valeurs dans WDS
74,56669(6)
43,53(2) Les valeurs adoptées sont les
235 m 74,66(2) moyennes pondérées des valeurs EDS
fournies par Irshad Ahmad dans
86,71(2) [54] et J.C.Pate dans [55] ;
1707 m 8425474 (8) Cette valeur a été fournie par WDS
Helmer [11]
81,7509(5
172f ) Helmer dans [11] EDS
90,6434(19)
DDEP [56] révise les valeurs de
133 79(11 ED
@ 80,9975(11) Helmer et de Wesselborg [57] 5
Cette énergie a été mesurée par
210p}, 46,539(1) Helmer al'aide d’un detect('eur EDS
semi-conducteur en germanium
[11]

Les données des radionucléides présentées dans le tableau 2 proviennent en majorité des évaluateurs
de DDEP (Decay Data Evaluation Project)[37]. Ces évaluateurs ont soit évalué différentes valeurs

37



obtenues par divers expérimentateurs, soit sélectionné les valeurs de la publication de Helmer [11],
qui a lui-méme évalué ou mesuré les valeurs. La majorité des valeurs évaluées ont été mesurées par
des détecteurs WDS. Les valeurs directement mesurées par Helmer sont en majorités mesurées par
des détecteurs semi-conducteurs.

Les détails de la bibliographie des radionucléides du tableau 2 sont présentés dans I'annexe partie 7.
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3 Les détecteurs cryogeniques

Pour mesurer précisément I'énergie des raies X et gamma, il faut a la fois une bonne statistique de
comptage et une bonne résolution puisque lincertitude sur la raie mesurée est donnée
AEewium/2,35VN, AEgypy est la largeur & mi-hauteur du pic et N est le nombre d’événements dans
le pic. Les détecteurs cryogéniques sont une alternative aux spectrometres a dispersion d’énergie et
aux semi-conducteurs car ils combinent a la fois la résolution des spectrométres a dispersion d’énergie
et le rendement de détection des semi-conducteurs pour la statistique de comptage. De plus, les
photons gamma étant émis par des sources radioactives, 'utilisation d’un spectrometre a dispersion
de longueur d’onde nécessite des sources extrémement actives, probablement au-dela des
autorisations du laboratoire.

3.1 Principe de fonctionnement

Il existe deux types de détecteurs cryogéniques : les détecteurs cryogéniques thermiques ou proche
de I'équilibre thermodynamique et les détecteurs cryogéniques hors équilibre. Les premiers mesurent
I’énergie déposée par une particule sous forme d’'une élévation de température et les seconds un
nombre d’états excités hors équilibre, a I'instar des détecteurs semi-conducteurs. Nous n’aborderons
pas ces derniers, ils sont peu adaptés a la spectrométrie de photons au-dessus de quelques keV ou a
la spectrométrie haute résolution. Parmi eux, on peut citer les STJ (superconducting tunnel junction),
dont le principe repose sur la mesure de paires de Cooper, quanta d’excitation dans un
supraconducteur, ils ont une haute résolution et un taux de comptage élevé mais, un rendement tres
faible pour les photons au-dela de quelques keV.

Y.
\ Ga_s Csens
Cabs
o=

Tbath = 30 mK

Figure 19 Schéma thermodynamique d'un détecteur cryogénique

Un détecteur cryogénique thermique mesure une élévation de température AT proportionnelle a
I’énergie absorbée. Comme indiqué figure 19, il est constitué d’un absorbeur et d’'un senseur.
L'absorbeur a pour fonction d’absorber I'énergie des particules incidentes. Il est fortement couplé
thermiqguement a un senseur qui joue le réle de thermomeétre. L'ensemble de I'absorbeur et du
senseur est faiblement couplé thermiquement a un bain thermique ayant une tres basse température,
inférieure a 100 mK. Le systéme thermodynamique peut étre schématisé comme indiqué figure 19 :
I"absorbeur possede une capacité thermique C,ps, couplée thermiquement via une inductance
thermique Ga-s a la capacité thermique du senseur Cgeps. Le senseur (ou dans certains cas I'absorbeur)
sont couplés au bain via I'inductance Gy, appelée aussi fuite thermique. Un mode de fonctionnement
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optimal nécessite que les conductances satisfassent la condition G,.s >> Gp. La constante de temps de
retour a I'équilibre thermique t,; peut étre exprimée ainsi :

Equation 3-1
C
Ty =—

ouC = Cabs + Csens-

Deux modes de fonctionnement sont possibles avec les détecteurs cryogéniques selon le taux de
particules absorbées vy le temps moyen entre deux particules absorbées 7, = v,! et la constante de
temps t4. En effet, lorsque 7, << 74 alors le détecteur est en mode bolométrique. Ce mode est utilisé
pour mesurer la puissance d’un flux de particules. Cela est utile pour mesurer par exemple le fond
diffus cosmologique ou un flux de photons dans des accélérateurs synchrotron.

A
Tbo.’o

— AT ==
Tbar’n Gb

Figure 20 Signal d'un bolométre

Comme l'indique la figure 20 le signal mesuré d’un bolométre est un plateau dont I'amplitude est
I’élévation de température AT = P; /Gy, ou P; est la puissance regue par I'absorbeur. Dans ce cas-la,
le temps de montée vaut t,,, = C/G,,. Ici, il faut avoir le G, le plus faible possible afin de maximiser AT
et ainsi le rapport signal sur bruit. Si 7, > T4 alors le détecteur est en mode calorimétrique. Ce mode
est utilisé pour mesurer I'énergie de chaque photon. Ces détecteurs sont utiles pour la spectrométrie
en énergie a haute précision.

T

calorimétre
A

Tbain

Y

Figure 21 Signal d'un détecteur cryogénique en mode calorimétre

Comme l'indique la figure 21, le signal a la forme d’une impulsion dont I'amplitude est I'élévation de
température AT = - Les conductances thermiques indiquées dans la figure 19 ont un impact direct

sur la forme du signal. En effet, il est nécessaire d’avoir un fort lien thermique entre I'absorbeur et le
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senseur pour transférer la chaleur de I'absorbeur vers le senseur le plus rapidement possible et avoir
le moins de perte de chaleur possible vers le bain thermique. Cela permet aussi un temps de montée
plus rapide. A I'inverse, la conductance thermique entre le bain thermique et le senseur est faible pour
ne pas dissiper la chaleur trop rapidement et ainsi perdre de l'information. Cela permet donc de
maximiser le signal. Cependant, si le lien thermique est trop faible, alors le temps de retour a I’équilibre
thermique sera trop long et il y aura empilement des impulsions ou diminution du taux de comptage
acceptable.

Que ce soit un bolometre ou un calorimetre, un détecteur cryogénique thermique posséde une source
de bruit intrinseque : le bruit lié aux fluctuations thermodynamiques de I'énergie interne du détecteur
avec le bain au travers de la fuite thermique. Le bruit thermodynamique impose la limite fondamentale
a la résolution d’un détecteur cryogénique thermique. Pour un bolometre, il s’exprime en puissance
de bruit équivalente (noise equivalent power, NEP) en W/Hz?:

Equation 3-2
NEP = \/kgT?G,
Et pour un calorimetre, la résolution en énergie AEry yy -

Equation 3-3

AEFWHM = 2,35\[ kBTZC

Cette résolution est la limite fondamentale des calorimetres. Rechercher la meilleure résolution
revient a maximiser le rapport signal sur bruit. Dans ces deux modes, pour maximiser le signal et
diminuer le bruit, il est impératif de diminuer la température d’équilibre donnée par le bain thermique.
De plus, pour un calorimétre, il faut diminuer C, or, pour beaucoup de matériaux, la capacité diminue
avec la température. C'est pour cela que la température de fonctionnement des détecteurs
cryogéniques est généralement inférieure a 100 mK. Diminuer la température du détecteur a une
température inférieure a 100 mK permet donc d’une part de maximiser le signal et d’autre part de
diminuer le bruit. Dans les deux cas, cela améliore la résolution du détecteur.

3.2 Principaux types de senseurs de détecteurs cryogéniques

Il 'y a trois grands types de calorimétres qui se distinguent par leur senseur. En effet, il y a les
thermistances, des senseurs semi-conducteur dopé, les senseurs a transition supraconductrice
(Transition Edge Sensor, TES) qui ont un senseur en film mince supraconducteur, et les calorimetres
métalliques magnétiques (metallic magnetic calorimeter, MMC) qui ont un senseur paramagnétique.

3.3 Les thermistances

Les thermistances sont des senseurs en semi-conducteur dopés utilisés depuis plus de 70 ans.
Auparavant, les détecteurs thermiques manquaient de thermometres a haute sensibilité. En effet, les
thermocouples et les résistances métalliques utilisés en dessous de la température ambiante
perdaient rapidement en sensibilité aux trés basses températures. Les thermistances a semi-
conducteur ont quant a elles une résistance qui augmente drastiquement a faible température. Une
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fois les problemes de reproductibilité réglés et les mécanismes de conduction mieux compris, les
thermistances semi-conductrices sont devenues trés sensibles et tres fiables. Elles sont utilisés dans
de nombreux projets nécessitant une excellente résolution en énergie. Ces détecteurs fonctionnent a
des températures inférieures a 100 mK. Lorsque la température tend vers 0 K, un semi-conducteur se
comporte comme un isolant, par conséquent il est nécessaire de doper le semi-conducteur pour
introduire des niveaux d’énergie entre la bande de valence et la bande de conduction faisant
apparaitre une résistance fortement dépendante de la température. Le principe de fonctionnement
du détecteur consiste a mesurer une forte variation de résistance en fonction de la température.

Q|

Thermistance V

Figure 22 Schéma d'une thermistance

Comme l'indique la figure 22, la thermistance est exploitée en la polarisant a I'aide d’une différence
de potentiel V. au travers d’un circuit électrique. La thermistance est connectée en série avec une
résistance de charge R, >> Ry. Ainsi, pour une tension V.., le courant circulant a travers la thermistance
est quasi constant. La résistance R; est une résistance fixe permettant de créer un pont diviseur de
tension et d’optimiser la sensibilité ainsi que la plage de mesure du détecteur. Le pont diviseur de
tension permet de convertir la variation de résistance de R en une variation de tension mesurable
pouvant étre exprimée ainsi :

Equation 3-4

Ry

Vout = Vccm

Ensuite, V,,; est amplifiée souvent a I'aide d’un transistor JFETs (Junction Field Effect Transistor). En
effet, les JFETs sont utilisés en tant que préamplificateur, car ils ont une haute impédance d’entrée, un
faible bruit et qu’ils peuvent fonctionner a basse température. La haute impédance d’entrée des JFETs
leur permet de consommer peu de courant et ainsi minimiser leur contribution sur le faible signal de
la thermistance. En effet, la forte résistance du senseur limite la mesure a de faibles courants, ce qui
rend la mesure trés sensible a des perturbations électromagnétiques ainsi qu’aux vibrations du
systeme. De plus, la performance des JFETs est stable a faible température. Ils peuvent étre utilisés a
120 K pour limiter leur contribution au bruit, car ils doivent étre proches du détecteur fonctionnant a
qguelques dizaines de mK de sorte a minimiser les effets de microphonie (sensibilité du systeme aux
vibrations). Pour une grande sensibilité, il faut une forte dépendance entre la résistance Ry et la
variation de température. La résistance Rt du détecteur peut s’exprimer ainsi [58] :

Equation 3-5
@'
Rr(T) = Roe'\T
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Avec T, qui est une température caractéristique dépendant de la densité d’états (dopage) et de la
distance moyenne entre les sites. R, est la résistance a Tj. Ici, p est une constante qui n’est pas encore
parfaitement établie. Cette formule a été établie par Mott [59] et Anderson [60] puis développée par
Efros-Shklovskii [61] pour modéliser le phénoméeéne nommé « variable range hopping (VRH) ». De tels
matériaux sont constitués de sites localisés ou les électrons peuvent résider. Ces sites ont des énergies
différentes et sont irrégulierement répartis. A basse température, les électrons n’ont pas suffisamment
d’énergie thermique pour se déplacer de maniére continue comme dans un matériau cristallin. Au lieu
de cela, ils sautent d’un site localisé a un autre. Le terme « variable range hopping » vient du fait que
la distance a laquelle ces sauts se produisent varie. Les électrons privilégient les sauts qui minimisent
I’énergie totale nécessaire, prenant en compte a la fois la distance entre les sites et la différence
d’énergie entre eux. Si la température est suffisamment élevée, alors I'électron saute au site inoccupé
le plus proche, alors qu’a plus basse température,
proche.

'électron saute vers le site dont I'énergie est la plus

Etant donné que T, varie en fonction de la densité de dopage. Il y a une dépendance entre la résistivité
et la température pour différents T,. Les thermistances peuvent utiliser des senseurs en germanium
dopés par transmutation neutronique (Neutron Transmutation Doped ou NTD) ou en silicium dopé par
des ions implantés. En effet, les matériaux en germanium peuvent étre dopés par irradiation
neutronique par des réacteurs nucléaires. Les matériaux en silicium dopé sont plus faciles a produire.
Ces senseurs sont utilisables sur une large gamme de température, a condition d’adapter le dopage en
fonction de la température de fonctionnement de sorte a avoir une résistance de quelques dizaines de
kQ jusqu’au MQ. Du fait de la courbe de résistance continue, ils peuvent mesurer des énergies sur une
grande gamme dynamique et donc jusqu’a de trés grands dépots d’énergie. Les thermistances ont une
faible capacité thermique, car leur concentration d’électrons de conduction est faible. La dépendance
de la résistance en fonction de la température suivant la loi de Mott (équation 3-5) de thermistors dont
la conductivité électrique est régie par le phénomeéene VRH est représentée, pour I'exemple d’un NTD,
sur la figure 23.

Semiconductor Thermistor
T T T
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Figure 23 Résistance en fonction de la température d'un NTD [62]

Comme l'indique la figure 23, il y a une forte dépendance entre la résistance et la température. Ces
détecteurs ont une excellente résolution qui peut atteindre 3,2 eV a 6,4 keV [63]. Les thermistances
sont appliquées dans le spatial comme par exemple le projet Astro-E [63] ou d’autres domaines comme
la recherche fondamentale avec le Lamb shift hydrogénoide [22] ou la recherche de la double
désintégration béta sans émission de neutrinos [64] [65]. Comme mentionné plus haut, les
thermistances ont une faible capacité thermique, car elles ont une faible concentration en électrons
de conduction. Une conséquence de cette faible concentration est que le temps de réponse est long.
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C'est est acceptable lorsque que ces thermometres sont utilisés pour les expériences de détection
d’évenements rares, mais c’est problématique pour les applications de spectrométrie : le détecteur
est susceptible a 'empilement d’impulsions limitant les capacités de taux de comptage. D’autres
détecteurs cryogéniques ont des senseurs pouvant accepter un taux de comptage plus élevé comme
les TES ou les calorimetres métalliques magnétiques.

3.3.1 Lesthermometres a transition supraconductrice

En 1911, Kammerlingh-Onnes découvre que le mercure voit sa résistance drastiquement diminuer
lorsqu’il atteint une température critique d’environ 4,2 K [66]. En effet, il découvre la transition
supraconductrice. Plus tard d’autres matériaux ayant des propriétés supraconductrices seront
découverts. Ces propriétés seront plus tard utilisées pour mesurer des radiations avec précision. Les
thermometres a transition supraconductrice sont des calorimetres utilisant des senseurs
supraconducteurs constitués d’un film supraconducteur. Ce film est exploité a des températures entre
sa phase normale et sa phase supraconductrice. Lorsque la température d’un TES varie, elle entraine
une variation de résistance. Le film supraconducteur constituant le TES est le plus souvent déposé sur
la surface de I'absorbeur. Les TES sont des détecteurs tres sensibles. En effet, les exploiter aux
alentours de la température critique du senseur permet d’avoir une trés forte dépendance entre la
température et la résistance.
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Figure 24 Résistance en fonction de la température d'un senseur de TES autour de sa température de transition entre la
phase normale et la phase supraconductrice [67]

La figure 24 représente la résistance en fonction de la température d’un TES autour de sa température
de transition entre la phase normale et la phase supraconductrice. La pente de la transition n’est pas
constante et une partie en est quasi-verticale, cela permet une sensibilité impressionnante.
Cependant, elle est aussi responsable d’'une potentielle instabilité du détecteur ainsi que de sa non-
linéarité. L'impédance des TES est généralement inférieure a 1 Q, incompatible avec une amplification
du signal par un JFET. En revanche, les SQUID (Superconducting Quantum Interference Device) sont
compatibles avec la faible impédance du TES. Un SQUID est un magnétometre a trés faible bruit, qui
peut également servir de senseur de courant lorsqu’il comporte une bobine d’injection. Pour la lecture
du signal d’un TES a I'aide d’'un SQUID, dans le plus simple des cas, le circuit représenté en figure 25
est employé : le TES (R;j,) est connecté en parallele a une résistance de référence, ou shunt (R,.f). Ce
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circuit est polarisé avec un courant d’intensité /, constante. Lorsque la résistance du TES change, la
répartition du courant de polarisation entre les deux branches varie. Une des deux branches (R en
figure 25) comporte en plus la bobine d’injection d’'un SQUID ; la bobine traduit le courant circulant
dans cette branche en flux magnétique qui traverse la boucle sensible du SQUID. La variation de
courant suite a la détection d’une particule se traduit donc en variation du flux magnétique lu par le
SQUID, dont la réponse est une variation de tension.

SQUID

Figure 25 Circuit de lecture du signal d'un TES

Le SQUID en lui-méme a un trés faible niveau de bruit. Cependant, le préamplificateur de I'électronique
a SQUID peut contribuer de facon non négligeable au bruit global de la chaine de lecture. Afin de
réduire I'impact de cette contribution par rapport au bruit du SQUID, le signal de ce dernier peut étre
amplifié par un deuxiéme SQUID. Comme dans I'exemple figure 26, I'étage d’amplification peut méme
étre constitué d’une série de SQUID (« SQUID series array »). Celui-ci peut étre placé a un étage du
réfrigérateur a une température supérieure a celle du détecteur, afin de réduire la charge thermique
sur |'étage froid. Il existe aussi des SQUID double étage intégrés sur une seule puce, dont le deuxieme

étage est généralement une série de SQUID.
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Figure 26 Schéma du circuit de lecture d'un TES avec un montage de SQUID a deux étages, 1’étage d’amplification étant
constitué d’une série de SQUID [13]
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Les TES peuvent étre optimisés en fonction du domaine énergétique des photons a mesurer : des
longueurs d’onde de quelques millimeétres (mesure en mode bolométrique dans ce cas) aux énergies
de photons gamma de quelques centaines de keV. Cela fait des TES des instruments puissants qui ont
une large gamme d’applications. Ils peuvent aussi mesurer des particules a faible interaction comme
les neutrinos [68] ou les biomolécules avec I'analyse de la distribution d’énergie cinétique de faisceau
moléculaire [69] ou la détection d’une seule macromolécule et ainsi déterminer le spectre de la
protéine lysozyme[70]. Ils ont contribué aux études sur la matiere noire [71], [72] ou a I'étude de
composé chimique [73] et continuent de contribuer dans de nombreuses recherches en physique
fondamentale nécessitant des instruments de pointe.

3.3.1.1 La contre-réaction électrothermique (ETF)

La variation de température d’un TES est traduite en variation de courant électrique due a la variation
de résistance du TES. Le courant peut dissiper de I'énergie par effet Joule dont la chaleur influence la
température du TES et impacte le signal. Cet effet est nommé contre-réaction électrothermique
(electrothermal feedback ou (ETF)). Ce phénomeéne est analogue a la contre-réaction électronique d’un
circuit de transistor. La contre-réaction peut étre positive ou négative. Dans un TES la résistance
augmente lorsque la température augmente. Dans le cas oU Ry >>R;j, le TES est polarisé en courant ;
la puissance de I'effet Joule s’exprime ainsi :

Equation 3-6
P = I?R,y,

Ainsi, lorsque la résistance augmente, la puissance par effet Joule augmente aussi. Le phénomene ETF
est dit positif. Dans ces conditions, I'opération du TES devient facilement instable : I'effet Joule s’auto-
amplifiant peut chauffer le TES au-dessus de la transition dans son état normal. Il n’est dés lors plus
sensible a la variation de température et ne revient plus a sa température de fonctionnement. Dans le
cas ou Ryy>>R;qr, le TES est polarisé en tension ; la puissance de la dissipation par effet Joule P,
s’exprime alors autrement :

Equation 3-7
VZ

P =—
7 Ren

Dans ces conditions, lorsque la résistance augmente, la puissance par effet Joule diminue. Ici, le
phénoméne ETF est dit négatif. Un ETF négatif présente des avantages : les performances du TES sont
plus uniformes et reproductibles. De plus, les ETF négatifs permettent de linéariser la réponse des
détecteurs et d’augmenter la gamme dynamique.

3.3.1.2 Senseurdes TES

Les performances d’un TES sont grandement impactées par la température de la transition T, choisie.
Cela définira sa température de fonctionnement et imposera les matériaux du détecteur et leur
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dimensionnement pour avoir les conductances thermiques et les capacités thermiques optimales. En
conséquence, la majorité des TES ont une température de transition autour de 400 mK pour une
utilisation en tant que bolometre, ou alors autour de 100 mK pour une utilisation en tant que
calorimetre. Les dispositifs de réfrigération sont aussi différents dans les deux cas. Pour avoir une
température de transition dans ces gammes, trois types de supraconducteurs peuvent étre employés.
Ce sont l'utilisation de supraconducteurs élémentaires, |'utilisation de senseurs bicouches ou
multicouches ou de supraconducteurs magnétiqguement dopés. La méthode impliquant des
supraconducteurs élémentaires a été la premiére a étre utilisée pour des TES. Les premiers détecteurs
utilisaient des films minces de Ti ou de W. Cependant, ces matériaux ont des propriétés qui limitent
leur application. En effet, ils ont une grande résistivité qui dégrade le transfert de chaleur et le signal.
Les deux derniers types, bi-couches et multicouches, sont les plus attractifs car ils permettent de
moduler la température de transition d’un systéme. Les senseurs multicouches consistent en un
supraconducteur composite. Il est réalisé en déposant une ou plusieurs couches d’un supraconducteur
et d’un métal normal. Ces composites exploitent I'effet de proximité des supraconducteurs, lorsqu’un
matériau supraconducteur est mis au contact d’un métal normal, la température critique T change et
le métal normal gagne des propriétés supraconductrices si la couche est suffisamment fine. La
premiere application de cette méthode pour des TES a été effectuée a I'aide d’'une double couche de
Ir/Au par Nagel [74]. Cette double couche a permis d’avoir une température de transition de 30 mK.
Cette bicouche permettra plus tard de produire un détecteur trés performant pouvant mesurer
I’énergie de la transition Koy du Mn avec une résolution en énergie de 15,5 eV [75]. Actuellement,
d’autres combinaisons de matériaux sont développées comme le Al/Ti/Au [76] ou le Mo/Au [77].
Certains physiciens ont essayé de fournir un outil permettant de calculer T en fonction des matériaux
utilisés et de leur épaisseur. C'est le cas de la référence [78] avec la théorie d’Usadel qui exprime
Tc comme suit :

Equation 3-8
a
ds 1 1
TC = TCO d_—?

n1,13(1 + %)

Avecd, et d, I'épaisseur du métal normal et du supraconducteur. T, est la température de transition
du supraconducteur sans effet de proximité. La grandeur a peut s’exprimer ainsi :

Equation 3-9
dnnn
ada=—
dSnS

Avec n, et ng les densités d’états du métal normal et du supraconducteur. La méthode impliquant le
dopage de supraconducteur est moins utilisée, mais reste tres étudiée. La premiere application dans
les TES de la méthode impliquant le dopage de supraconducteur a été effectuée sur du W dopé avec
des ions Fe par Young [79].

3.3.1.3 Multiplexage
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La lecture d’un TES nécessite des connexions électriques plus ou moins nombreuses selon le schéma
de SQUID (simple ou double étage) mis en place. Le développement de matrice de pixel de TES a été
une nécessité pour augmenter la surface de détection sans dégrader la performance par rapport a un
seul TES, ou méme pour faire de la spectro-imagerie. Cela revient a un tres grand nombre de
connexions qui complexifie le cablage et apporte une charge thermique importante sur I’étage froid
du détecteur. Pour remédier a cela, il est intéressant de recourir au multiplexage. Les multiplexeurs
appliqués aux TES peuvent étre divisés en un certain nombre de catégories. Les catégories principales
sont le multiplexage temporel (TDM pour Time Domain Multiplexing) ou plusieurs SQUID sont activés
un apreés l'autre de facon séquentielle, et le multiplexage fréquentiel (FDM pour Frequency Domain
Multiplexing) avec un filtre LC pour chaque pixel, de sorte que chaque pixel est adressé avec un signal
en courant alternatif a une fréquence distincte, et finalement le multiplexage par différentes fonctions
« boxcar » (CDM pour Code Division Multiplexing). Ces différentes catégories sont représentées figure
27.
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Figure 27 Comparaison des principales catégories de multiplexage de SQUID appliquées & la lecture du signal de plusieurs
SQUID [80]

Les connexions des TES peuvent étre simplifiées comme l'indique la figure 28. La partie a) de la figure
28 représente les six connexions d’un SQUID avec I'électronique a température ambiante. Ces
connexions sont nécessaires pour la polarisation du SQUID, la lecture du signal et la contre-réaction.
Comme l'indique la figure 28 (b) le nombre de fils connectés a I'électronique a température ambiante
peut étre réduit en connectant la sortie de plusieurs SQUID en série et en activant un SQUID a la fois.
En effet, la partie b) de la figure 28 schématise le cdblage de N SQUID connectés en série ou chaque
SQUID est activé par une paire de lignes de polarisation. Cette connexion en série permet d’avoir N+5
connexions avec I'électronique a température ambiante. C’'est-a-dire que pour six SQUID il y aura 11
connexions au lieu de 36. C'est une diminution drastique du nombre de connexions qui en plus
augmente avec le nombre de SQUID employés. Une autre amélioration peut encore étre apportée.
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Figure 28 a) Schéma du cablage d'un SQUID, b) Schéma de N SQUIDs connectés en série et ¢) cablage des SQUID
multiplexés avec ajout d’une colonne de SQUID [81]

Comme montré en figure 28 c) il est possible d’arranger les SQUID connectés en série en plusieurs
colonnes et encore diminuer le nombre de connexions nécessaires. Le méme cable de polarisation
peut étre utilisé pour chaque ligne et ainsi diviser le nombre de cables par deux colonnes. Pour M
colonnes et N lignes et donc M X N SQUID, le nombre de cables utilisés est de 2M + N + 1 contre
M X N X 6 sans multiplexage. Par exemple, s’il y a 15 SQUID répartis en 3 colonnes et 5 lignes, cela
nécessite 12 cables contre 90 sans multiplexage. Lorsque le multiplexage utilisé est un FDM, il est
nécessaire de polariser les senseurs du TES avec un courant alternatif avec une fréquence propre pour
chaque senseur. Chaque signal de senseur est séparé par un amplificateur a détection synchrone placé
a la sortie d’'un SQUID [82].

Les TES sont des détecteurs remarquables, ils sont extrémement sensibles et ont obtenu parmi les
meilleurs pouvoirs de résolution en spectrométrie de photon, environ 2 eV a 6keV et environ 60 eV a
100 keV, tout en multiplexant des centaines, voire des milliers de senseurs [83] et [84] et [85].
Néanmoins, ils ont des non-linéarités importantes imposées a la fois par les propriétés
thermodynamiques du détecteur et par les caractéristiques de la transition supraconductrice propre a

chaque TES, cela rend la correction de non-linéarité délicate et complexe.

3.3.2 Les calorimetres métalliques magnétiques

Les calorimetres métalliques magnétiques (MMC) sont des détecteurs cryogéniques thermiques et
mesurent des élévations de température a I'aide d’un thermomeétre magnétique. Ce dernier consiste
en un matériau paramagnétique dont I'aimantation varie fortement avec la température. Les MMC
ont d’excellentes résolutions, similaires a celles des TES, tout en ayant une bonne linéarité similaire a
celle des thermistances. C’est pourquoi leurs performances ont été mises a profit pour la mesure
d’énergies de photons X et gamma lors de cette these. llIs sont par ailleurs capables de mesurer toutes
les particules ionisantes.
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3.3.2.1  Principe de fonctionnement des MIMC

Les MMCs étant des détecteurs cryogéniques thermiques, I'absorbeur dans lequel interagissent les
photons est fortement couplé au senseur paramagnétique qui joue le réle de thermomeétre. Ce dernier
est constitué d’un alliage entre métal noble (or ou argent) et quelques centaines de ppm d’erbium.
Soumis a un champ magnétique B, le senseur posseéde une aimantation fortement dépendante de la
température. La réponse magnétique du senseur définit la sensibilité du détecteur. Le senseur
paramagnétique permet de convertir la variation de température 6T en variation d’aimantation §M
qui peut étre exprimée en fonction de la variation d’énergie 6E et de la capacité thermique du
détecteur C:

Equation 3-10

oM SE

oM
5M—6—T5T— prays

Pour répondre au besoin de la spectrométrie de photons haute résolution, il faut que le senseur ait
une ainmantation fortement dépendante de la température pour assurer une excellente résolution et
gu’il puisse se thermaliser rapidement avec les états thermiques présents dans le senseur méme et
dans I'absorbeur (électrons de conduction et/ou phonons) pour maximiser le taux de comptage. Ces
performances du senseur peuvent étre optimisées en choisissant le bon matériau.

> |:|'> I:D Transformateur :D Electronique
- absorbeur de flux SQUID :> a temperature

Energie £ Température Aimantation Flux magnétique Tension ambiante
AT AM AD ou courant AV

Figure 29 Principe physique d’un MMC de la Conver.w_'on de I’élévation de température dans [’absorbeur a la variation de
tension a température

Comme l'indique la figure 29, I'élévation de température consécutive a I'absorption du photon
entraine une variation d’aimantation. Ensuite, un circuit supraconducteur fermé constitué d’une
bobine de lecture et d’une bobine d’injection, d’'un SQUID, cf. figure 30, convertit la variation
d’aimantation du senseur en variation de flux magnétique. Le senseur paramagnétique est couplé
magnétiquement a la bobine de lecture et a la bobine d’injection du SQUID. Le flux magnétique percu
par le SQUID est a son tour converti en tension ou en courant. Le SQUID étant un dispositif basé sur la
supraconductivité, il doit fonctionner a tres basse température, entre 10 mK et 4,2 K. Le signal est
finalement amplifié par une électronique a SQUID spécifique a température ambiante.

Y
Absorbeur
~_ AW sQuip

— Senseur
paramagnetic———

Bobine
d'injection

Bobine de
lecture

Lien thermique ——

Bain thermique T,z ~ 30 mK

Figure 30 Composition d'un MMC
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Les sections suivantes exposent le matériau du senseur, son impact sur la qualité du signal, puis les
modélisations du signal avec et sans les interactions entre les moments magnétiques du senseur. Enfin,
elles décrivent les différentes possibilités de coupler le senseur au SQUID.

3.3.2.2 Matériau du senseur

Le choix du matériau du senseur est trés important, car il va imposer la sensibilité et le temps de
réponse du MMC, soit sa résolution et sa capacité de taux de comptage. Le senseur magnétique est
composé de deux composants : les ions magnétiques et la matrice dans laquelle ils sont dilués. Les
caractéristiques du senseur vont dépendre des choix de ces deux constituants. Les ions sont dilués de
sorte que, dans la mesure du possible, leurs moments magnétiques (ou spins) n’interagissent pas entre
eux, mais qu’ils interagissent uniquement avec les états thermiques de la matrice. La réponse
temporelle du senseur va dépendre du couplage thermique entre les moments magnétiques et les
états thermiques au sein de la matrice.

Historiqguement, les premiers senseurs magnétiques pour des détecteurs cryogéniques ont été
obtenus a partir d’'une matrice diélectrique (YAG ou TmAG) dopée avec des ions erbium [86]. Il est
apparu que les temps de réponse de ce type de matériau étaient tres longs [87], les impulsions
présentaient des temps de montée de I'ordre de la centaine de millisecondes et un temps de retour a
I’équilibre thermique de I'ordre de la seconde, ce qui est incompatible avec des applications de
spectrométrie de photons. La matrice diélectrique a un faible couplage thermique avec les ions
magnétiques du fait que les états excités de la matrice, des phonons, sont faiblement couplés aux spins
et que la densité de phonons diminue drastiquement avec la température.

Pour pallier ce probléme, George Seidel et son équipe ont proposé en 1993 d’utiliser un senseur
magnétique métallique au lieu d’un diélectrique [88]. Un senseur avec des ions fer dilués dans une
matrice en palladium a démontré des temps de montée de I'ordre de 100 us. En 1996, la méme équipe
propose d’utiliser de I'or dopé avec des ions erbium (Au:Er), qui reste aujourd’hui un des deux
matériaux de choix avec I'argent dopé en erbium (Ag:Er). Bien que limités par la bande passante de
I’électronique, des temps de montée de l'ordre de 10 us ont été obtenus [89]. Comme dit
précédemment, les états thermiques d’'un métal sont due aux électrons de conduction, qui possedent
un excellent couplage thermique avec les spins et donc un équilibre thermique rapide. Cela permet un
temps de relaxation de I'ordre de la microseconde entre les deux systémes thermodynamiques.

Toutefois, I'utilisation d’'un alliage métallique possede quelques inconvénients entrainant une
réduction de la sensibilité du senseur a la température du fait des interactions d’échange de
Ruderman-Kittel-Kasuya-Yoshida (RKKY) [90]. Les moments magnétiques des ions sont couplés avec
les électrons de conduction, entrainant une interaction indirecte entre les spins des ions
paramagnétiques. L'influence de cette polarisation dépend de la distance entre I'ion paramagnétique
et I’électron de conduction. Les interactions RKKY augmentent la capacité thermique et diminuent la
dépendance entre la température et I'aimantation. C'est pourquoi les terres rares sont plus
intéressantes comme dopants, car leurs interactions RKKY sont plus faibles.

Il y a deux principaux candidats pour la matrice métallique. Le premier est I'or, qui a une faible
constante de Sommerfeld et donc une faible capacité thermique pour un métal, et I'une des meilleures
conductivités thermiques. De plus, c’est un métal noble, relativement inerte et inoxydable.
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Néanmoins, I'or a un moment quadrupolaire qui augmente la capacité thermique total et dégrade la
réponse du senseur [91]. En effet, I'isotope naturel de I’Au est le **’Au avec un spin nucléaire 1=3/2 et
un large moment quadripolaire électrique du noyau de 0,55 barn [92]. Dans l'or pur la symétrie
cubique du champ électrique mene a un niveau d’énergie nucléaire dégénéré. Ainsi, aucune
contribution du spin nucléaire a la capacité thermique n’est attendu dans ce cas. Lorsqu’un noyau d’or
est au voisinage d’un ion Er®* |a distribution de charge est modifiée et le réseau cristallin déformé. Le
gradient des champs électrique léve la dégénérescence des niveaux nucléaires menant a plus de
capacité thermique [93]. L’argent est un bon candidat, car il possede une constante de Sommerfeld
proche de celle de I'or, une trés bonne conductivité thermique et surtout il n"a pas de moment
quadripolaire, les isotopes naturels abondants de Ag sont 197Ag et 1®Ag et sont caractérisés par un spin
nucléaire | = %5. Néanmoins l'interaction y est deux a trois fois plus importante et réduit la sensibilité
du senseur.

Il faut ensuite doper la matrice métallique avec un matériau capable de donner a I'alliage une forte
dépendance entre I'aimantation et la température. Le candidat le plus intéressant est un isotope de
I’erbium %°Er ou 8Er. En effet, I'isotope 7Er, présent naturellement & hauteur de 23%, est a exclure
car il a spin nucléaire 1=7/2 et donc des interactions hyperfines avec les électrons de la couche 4f, ce
qui ajoute inutilement jusqu’a 50% de capacité thermique supplémentaire [89].

Les atomes de Er** remplacent des atomes d’argent ou d’or dans un systéme cristallin cubique face
centrée en donnant 3 électrons a la bande de conduction. Les ions Er®* ont la configuration
électronique [Kr]4d4fl155s25p°, La couche 4f est partiellement remplie et est responsable du
comportement paramagnétique du matériau. L'influence du champ cristallin sur le paramagnétisme
de I'erbium est supprimée di au faible rayon de la couche 4f, qui est entourée et protégée par les
couches 5s et 5p qui sont plus larges. En premiére approximation, les ions n’interagissent pas entre
eux et sont soumis au champ magnétique extérieur, ce qui maximise la sensibilité du senseur.

Le moment magnétique u peut étre calculé en supposant le couplage du moment angulaire L et du
spin total S:

Equation 3-11

[ JU+DHSE ) —LL+1)
—<1+ 270+ 1 ).UB]

Avec | le moment angulaire total (L +S) et ug le magnéton de Bohr. Le facteur g =1+
JU+1)+S(S+1)—-L(L+1)
2J(J+1)
réagit dans un champ magnétique. Le senseur est sujet a un phénomene physique ou un niveau

est aussi nommé facteur de Landé. Il permet de décrire comment une particule

atomique se sépare en deux sous-niveaux sous l'effet d’'un champ magnétique externe. Cette
dégénérescence des niveaux d’énergie est l'effet Zeeman. En conséquence, la susceptibilité
magnétique X et I'aimantation sont inversement proportionnelles a la température, suivant la loi de
Curie qui peut s’exprimer ainsi :

Equation 3-12

_8M _ 1N pujp?
T 8B~ 3V kgT

X
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Avec N le nombre d’atomes paramagnétiques et p le nombre de magnétons de Bohr effectifs dans un
matériau de volume V. Cette relation est valable lorsque le matériau est loin de la saturation, ol tous
les moments magnétiques seraient alignés avec le champ.

100 T T T

Bl

Susceptibility x—ga [a-u.]

lind

| | |
100pK 10mK 1K 100K
Temperature T

Figure 31 Susceptibilité magnétique de Au:Er en fonction de la température [58]

La figure 31 représente la susceptibilité magnétique en fonction de la température. Au-dessus de
100K, selon la loi de Hund, on a S=3/2, L=6 et ] =S+ L =15/2. A une température
suffisamment inférieure a 1 K I'’erbium dans I'or peut étre décrit comme un systéme a deux niveaux
avec un spin effectif S = 1/2 et un facteur de Landé effectif § = 34/5. Cela est di au fait que les
interactions entre les ions erbium et le champ cristallin de I'or ne sont plus négligeables. A une
température inférieure a 50 mK, l'interaction d’échange RKKY entre les moments magnétiques
devient plus significative, ce qui diminue la dépendance entre la température et la susceptibilité
magnétique, comme le montre la figure 31. A une température inférieure a 0,9 mK une transition vers
I’état de verre de spins est observée ; le verre de spins est un état magnétique caractérisé par des
états magnétiques aléatoirement répartis et figés dans leur état magnétique, ce qui rend les spins
insensibles a la température et au champ magnétique. C'est pourquoi il est recommandé d’utiliser les
senseurs Au:Er ou Ag:Er a des températures supérieures a 7 mK.

3.3.2.3  Signal des MMC

L'amplitude du signal du senseur correspond a la variation d’aimantation crée par I'entrée d’énergie E
dans le systéeme et vaut :

Equation 3-13

E oM

M=
(Cs + Cabs) aT

oM , . . . s .
Aveca—T la dépendance entre I'aimantation et la température du senseur, C; la capacité thermique du

senseur et Cgps celle de I'absorbeur. L'amplitude du signal dépend donc des propriétés
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. - . oM . A )
thermodynamiques du senseur magnétique données par C; et 57 qui peuvent étre calculées comme

nous allons le montrer par la suite.

3.3.2.3.1 Modélisation du signal des MMC
3.3.2.3.1.1 Propriétés thermodynamiques magnétiques pour des spins indépendants

La capacité thermique du senseur Cg se compose d’une capacité thermique donnée par les spins
des ions erbium, largement dominante et par celle des électrons de conduction de I'or. Le systéme des
spins de Au:Er et Ag:Er s’apparente a un systeme a deux niveaux: I'aimantation et la capacité
thermique de ce systéme peuvent étre calculées, 3 partir du spin effectif S, du facteur de Landé effectif
g et de la statistique de Boltzmann. En premier abord, il est intéressant d’analyser un modele avec des
spins % qui n’interagissent pas entre eux pour aborder les grandeurs thermodynamiques propres au
senseur. Les ions erbium placés dans I'or ont chacun un moment magnétique et occupent des sites
définis dans le cristal. En conséquence, ils peuvent étre traités comme des particules discernables et
ainsi obéir a la statistique de Boltzmann. La valeur moyenne du moment magnétique peut donc
s’exprimer ainsi :

Equation 3-14

1O gupmB dlnZ
Pubiz =7 ) GigmBe ¥oT :"BT(W)T

Avec m, le nombre associé a la projection de § (—S < m < §), B le champ magnétique externe et Pm
la probabilité que I'ion soit dans un état d’énergie ¢,, = gugmB et Z la fonction de partition qui peut
s’exprimer ainsi :

Equation 3-15

La valeur moyenne du moment magnétique peut s’écrire ainsi :

Equation 3-16
; = GusSBn)
Avecn = gk;%? et B(n) la fonction de Brillouin qui s’exprime ainsi :
Equation 3-17
/7. 1 21 1 1
Bm) = R [(S + E) coth (S + E) n— Ecoth (E")]

Cette fonction permet d’exprimer I'aimantation qui est elle-méme définie par le moment
magnétique total moyen par unité de volume Vs. Celle-ci peut s’exprimer ainsi :
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Equation 3-18

N _ .
M= VguBSﬁ(n)

Avec N le nombre d’ions dans le matériau. Dans la limite des hautes et des basses températures on a
respectivement :

Equation 3-19

_ N3uBB (¢
n«1 M=Som8(8+1)
N ~
n>1 MzzgyBS

En particulier a « haute température », sin < 1 I'aimantation suit la loi de Curie ; I'aimantation
est inversement proportionnelle a la température. A basse température, lorsque  >> 1, I'aimantation
sature et est indépendante de la température, car la grande majorité les moments magnétiques sont
orientés selon le champ appliqué.

La capacité thermique du matériau dépend aussi de la température. En effet, elle peut étre
exprimée ainsi a partir de I’énergie interne Ug:

Equation 3-20

AF
e (%) _ e (AE 2 eksT
spin = ( aT >B,N - B (kBT) AE

2
(ekTT ' 1)

Cette capacité thermique est connue sous le nom d’anomalie de Schottky car elle représente un pic en
fonction de la température indiqué figure 32.

Avec AE = gugB.
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Figure 32 Capacité calorifique et dérivée partielle de I’aimantation par rapport a la température.

gupB
Lorsque I'on se situe dans le régime kgT < GugB, la capacité calorifique a une dépendance en e *BT

(figure 32). La capacité thermique est maximale pour kgT = 2 JugB, et pour kgT > gugB elle
59 g
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>. Un senseur avec quelques centaines de ppm d’ions Er, sous un

décroit avec une dépendance en 7z
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champ de quelques mT et en dessous de 100 mK posséde une capacité thermique largement dominée
par celle des moments magnétiques, celle des électrons de conduction ne contribuant a hauteur que
de quelques pourcents.

3.3.2.3.1.2 Modele avec les moments magnétiques qui interagissent entre eux

Idéalement, les spins n’interagissent qu’avec le champ magnétique, mais malheureusement, les spins
interagissent entre eux via les interactions d’échange RKKY et les interactions dipole-dipdle. En effet,
les spins des ions erbium vont échanger de I'information magnétique a travers les spins des électrons
de conduction. Les interactions RKKY entre les sous-couches 4f d’une paire d’ions i et j séparés par
une distance r;; peuvent étre exprimées ainsi [94][88]:

Equation 3-21

sin(ZkFrij)
B ZZ]SZf g 2 , COS(ZkFTij) _Tn’j 5
Hpggy = —97 —) (a—1 3 i S
EF 9a (karij)

Avec g I'énergie de Fermi (énergie du plus haut état quantique occupé dans un systéme par des
fermions a 0 K), Z le nombre d’électrons de conduction par atome, ky le vecteur d'onde de Fermi et
[(g/9ga) %% (gs— 1)?] le facteur exprimant la projection du spin S sur le moment angulaire total J.
Ici, les interactions entre les spins sont prises en compte, ce qui permet de prendre en compte deux
grands effets qui sont les interactions dipdle-dipble et RKKY. En faisant I’hypothése que le parcours
libre moyen des électrons de conduction est plus grand que la distance moyenne entre les ions erbium,
I'interaction RKKY peut étre décrite ainsi :

Equation 3-22
HiR;'KKY = FRKKY(SL' '§j)F(2kFrij)
Avec la fonction de Kittel :

Equation 3-23

1
F(x) =— <cos(x) -

sin(x)
x3 x >

L'amplitude d’interaction lkky est donnée par :

Equation 3-24

N - 2
L, AVomikEg*(g; — 1)
h2(2m)3 g7

Irkky =

Avec J I'énergie de couplage entre les moments magnétiques localisés et les électrons de conduction,
Vo le volume de la cellule élémentaire et m; la masse effective des électrons de conduction.
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L'interaction dipole-dip6le qui décrit le spin effectif de deux dipdles interagissant entre eux peut étre
exprimée ainsi :

Equation 3-25
HEd = Faa (5155 = 3(5: f;j)(s‘j )
(ZkFrij)

Avec S; et S; les spins effectifs des deux dipbles, kr le vecteur d’'onde de Fermi des électrons de
conduction du matériau matrice et 7;; le vecteur unitaire entre deux moments magnétiques i et j. Les

interactions RKKY et dipdle-dip6le ont la méme dépendance en 1/r5’-. Ainsi, il est possible de définir le

parametre & comme le rapport entre les amplitudes d’interaction RKKY et dipble-dipole
Equation 3-26

FRKKY
a =

Iyq

Ce parametre permet d’ajuster les grandeurs thermodynamiques calculées aux valeurs mesurées. Elles
sont calculées soit par des méthodes d’approximation semi-classiques (approximation de champ
moyen) soit par la mécanique quantique (diagonalisation de I'Hamiltonien d’un systeme de spins
aléatoirement distribués) [95]. Le matériau Au:Er posséde un @ = 5 alors que pour 'Ag:Er a vaut 13 a
15, car il possede une interaction RKKY significativement plus importante [96]. En incluant les effets
des interactions entre les moments magnétiques pour une concentration de 300 pm d’Er dans un
alliage Au:Er il est possible de simuler I'aimantation en fonction de I'inverse de la température.
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Figure 33 Aimantation du senseur en Au:Er en fonction de I'inverse de la température (a gauche) et chaleur spécifique du
senseur en Au:Er fonction de la température (a droite) pour différents champs magnétiques [88]

Comme le montrent les graphiques de la figure 33 et I’équation 3-12 la dépendance entre I'aimantation
et la chaleur spécifique avec la température et le champ magnétique peut étre calculée. Cela permet
d’optimiser les MMCs selon les conditions expérimentales et |la capacité thermique de I'absorbeur et
ainsi atteindre la meilleure résolution. D’aprés la loi de Curie, la susceptibilité magnétique d’un
matériau paramagnétique est inversement proportionnelle a la température. En conséquence, lorsque
la température diminue, la faculté du senseur a s’aimanter sous l'effet d’'un champ magnétique
externe est augmentée. En effet, cela est dii a I'interaction de Zeeman. En effet, il y a dégénérescence
des niveaux d’énergie a peupler avec des spins. Il y a donc plus de spins orientés dans le méme sens.
Cela induit une croissance de I'aimantation qui peut aller jusqu’a la saturation. Lorsqu’il y a saturation,
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il ny a plus de dépendance entre la variation d’aimantation et la variation de température. En
appliquant un faible champ magnétique, il est possible de repousser la saturation a des températures
encore plus faibles. Il est donc possible de moduler la sensibilité du senseur en fonction de sa
température d’exploitation en appliquant un champ magnétique ou en modifiant le taux de dopage
du senseur.

3.3.2.3.2 Structure temporelle du signal du détecteur

Le signal du MMC est une impulsion dont I'amplitude et la forme peuvent varier selon les grandeurs
thermodynamiques du systeme (capacités thermiques et conductances thermiques). Pour avoir la
meilleure résolution en énergie, il faut maximiser I'amplitude et optimiser la forme de I'impulsion.
L'impulsion peut en premier temps étre décomposée par une constante de temps de montée et une
constante de temps de descente. Les constantes de temps de réponse dépendent du temps de
thermalisation a l'intérieur de I'absorbeur, du flux de chaleur entre I'absorbeur et le senseur qui lui-
méme dépend de la conductivité du lien thermique entre les deux composants et de leur capacité
thermique. Les senseurs Au:Er ou Ag:Er qui sont tous deux utilisés pour les MMC ont cependant des
impulsions de forme différente.

A B
\
C.
V\ =
Ce Gi cspi C fj:;i c
spin quad
“ = se
Thatn = 20 mK Thatn = 20 MK

Figure 34 Systeme thermodynamique d'un MMC avec un senseur ayant un alliage dans la figure Aen Ag : Er et dans la
figure B en Au:Er

La figure 34 schématise les systemes thermodynamiques de MMC, I'un ayant un senseur en Ag:Er (a
gauche) et I'autre ayant un senseur en Au:Er. Les deux systemes différent par la présence des moments
quadripolaire dans I'or qui ajoute une capacité thermique additionnelle Cyy 04 cOmme évoqué dans la
section 3.3.2.2. Les deux systemes comportent chacun la capacité thermique des électrons de
conduction C, de 'absorbeur! et du senseur qui est fortement couplée thermiquement a la capacité
thermique des spins du senseur Cgp;,,. Ce schéma simple suppose que le contact entre I'absorbeur et
le senseur est métallique, de fagon a pouvoir considérer les électrons de conduction de ces deux
éléments comme un seul systeme. La conductance thermique G,_; entre les deux capacités

1 Nous verrons dans la partie 3.4 qu’il est préférable d’utiliser des absorbeurs métalliques normaux avec les
MMC pour établir ce lien fort en senseur et absorbeur. La capacité thermique des métaux normaux est alors
dominée par les électrons de conduction.
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thermiques est trés forte ; le temps de relaxation entre les deux sous-systémes est donné par la
relation de Korringa :

Equation 3-27

Avec K la constante de Korringa = 7.10° K.s et T température du systéme [58]. Si le temps de diffusion
thermique au sein de I'absorbeur et entre absorbeur et senseur est négligeable et si la bande passante
de I"électronique est suffisante, le temps de montée 1, est égal a 7,_5. Cela permet d’avoir des
constantes de temps de montée de quelques dizaines de ns pour des MMC avec des absorbeurs dont
la capacité thermique ne dépasse pas environ 1 pJ/K a quelques dizaines de mK. Cela en fait les
détecteurs cryogéniques thermiques les plus rapides parmi les MMC, les TES et les thermistances.
Néanmoins, d’autres facteurs peuvent limiter les temps de montée, comme la diffusivité thermique
de I'absorbeur, la présence d’autres conductances thermique limitantes en série avec G,_ ou la bande
passante de |’électronique.

L'ensemble de ces deux systémes est faiblement couplé thermiquement a un bain thermique a une
température typiquement compris entre 10 et 50 mK via la conductance thermique Gj. Dans le cas
d’un systéme composé de deux conductances et de deux capacités thermiques comme indiqué figure
34. A pour le systéme avec un senseur Ag:Er, le temps de retour a I'équilibre thermique t,; est donné
par I'équation 3-1.

Pour le cas d’un senseur Au:Er, le temps de retour a I'équilibre thermodynamique peut étre
décomposé en deux constantes de temps du fait de la présence de la capacité thermique Cyy qq reliee
a la capacité Cgpip via la conductance Ggyqq. Lorsque I'énergie du photon est thermalisée dans le
systéme des électrons de conduction, le fort couplage au systéeme des spins conduit a une constante
de temps de montee rapide. Ensuite I'énergie s’équilibre avec la capacité additionnelle Cgyqq due aux
moments quadrupolaires dont le couplage avec les spins est plus faible que couplage électron-spin,
mais plus fort que le couplage de I'ensemble au bain thermique. L’énergie dans le systéme des spins
diminue et conduit a une premiéere constante de temps de I'ordre de la centaine de microsecondes,
Tquaa- Enfin vient le temps de retour a I'équilibre thermique 7, comme I'alliage précedent qui est aussi
de 'ordre de la ms (figure 35). En dessous de 30 mK, température en dessous de laquelle la capacité
Cquaa devient significative dans le systéme thermodynamique du MMC, les impulsions entre un MMC
doté d’'un senseur Ag:Er et d'un MMC doté un senseur Au:Er seront différentes. L'amplitude de
I'impulsion de température entre les deux MMC sera pratiguement identique, car dans le senseur
Au:Er, I'énergie sera initialement répartie quasi uniguement entre électrons et spins du fait du
couplage faible entre spins et moments quadrupolaires. Cependant, I'amplitude de I'impulsion en
variation d’aimantation avec un senseur Ag:Er sera plus faible du fait de I'interaction d’échange RKKY
plus importante dans ce matériau par rapport au Au:Er. La capacité Cyy,qq introduit une constante de
descente rapide. De plus, le temps global de retour a I’équilibre avec un MMC Au:Er sera plus long car
C = Ce+ Copin + Cquaa-
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Figure 35 : & gauche, impulsions de MMC avec un senseur en Ag:Er et a droite avec un senseur en Au:Er

Dans la figure 35, la partie a gauche représente une impulsion obtenue a I'aide d’'un MMC avec un
senseur Ag:Er et I'impulsion de droite avec un senseur Au:Er. Les deux impulsions ont une constante
de temps de montée t,,, similaire. La différence notable est au niveau du temps de retour a I'équilibre
thermique. Le MMC avec un senseur Ag:Er a une constante temps de retour a I'équilibre t; sous forme
d’une simple exponentielle décroissante alors que I'impulsion de droite a deux constantes de retour a
I’équilibre 74,44 et T4 formant deux exponentielles décroissantes.

3.3.2.4  Couplage du signal du senseur au SQUID
3.3.2.4.1 Les transformateurs de flux magnétique

Comme dit précédemment, il est important de bien étudier la géométrie du détecteur pour optimiser
ses performances. Il en va de méme pour le couplage de certains composants du détecteur. En effet,
la variation d’aimantation du senseur doit étre couplée au SQUID qui va convertir cette grandeur en
une variation de tension mesurable. Le senseur peut étre couplé directement au SQUID en le plagant
dans la boucle circulaire de certains modeles de SQUID, ou il peut étre couplé indirectement via un
transformateur de flux magnétique. Il est intéressant d’utiliser un transformateur de flux puisqu’il
permet de coupler un senseur de large volume avec un SQUID, dont la boucle sensible est toujours de
faible taille. Le transformateur de flux est un circuit supraconducteur fermé formant une bobine de
lecture et une bobine d’injection ayant respectivement une inductance L; et L;. Le transformateur de
flux introduit un facteur de couplage entre le signal de la bobine de détection, le signal du SQUID et
son bruit. La puissance spectrale en flux S, peut étre exprimée ainsi :

Equation 3-28

S4pc = Miz S
ST+ L)
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Avec Sy la puissance spectrale en flux de la bobine de lecture. La sensibilité en énergie de la bobine
de lecture g4 (f) peut étre exprimée ainsi :

Equation 3-29

Spa(f) Ly +L)*Se(f)

&£ = =
a(f) 2L, LiL; 2k?Lg

Avec Lg I'inductance du SQUID et k; le facteur de couplage inductif. Lorsque L; = L;, g4 (f) est
minimal et vaut &(f)k; /4, avec &,(f) la sensibilité en énergie du senseur. En conséquence, lorsque
le senseur est petit, le rapport signal sur bruit avec un transformateur de flux est au mieux deux fois
plus faible que dans le cas d’un couplage direct.

L

Figure 36 Senseur et circuits conducteurs vue de dessus [89]

Les MMC utilisés par le LNHB sont constitués comme la figure 36 de deux senseurs planaires et de
bobines de lecture en forme de méandre pour aimanter le senseur et lire son signal sur toute sa surface
[58]. ll y a deux senseurs et donc deux bobines de lecture. Les bobines de lecture sont connectées en
parallele et a la bobine d’injection du SQUID. Le champ magnétique pour aimanter le senseur est
généré par un courant permanent circulant /o dans les deux bobines de lecture formant un circuit
supraconducteur fermé [97]. Lorsque le senseur change de température alors son aimantation varie,
cela fait varier le champ magnétique dans la bobine de lecture ce qui crée une variation de courant 51’
et une variation de courant 81 dans la bobine d’injection, cette derniére va étre convertie en variation
de flux magnétique pour étre mesurée par le SQUID. Le méandre produit un champ magnétique dont
la distribution dans le senseur est inhomogene. La valeur du champ magnétique en un point du senseur
est donnée par :

Equation 3-30
\ Iy

B(r) = uoG <E);

Avec B(r) le champ magnétique a une position r, G(r/p) le facteur géométrique de couplage
magnétique, I, le courant permanent circulant dans la bobine de lecture et p la distance entre deux
pistes de méandre. La valeur moyenne du champ magnétique chute exponentiellement en fonction de
la distance entre un méandre et le plan du senseur.
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G (r/p) est indépendant des dimensions totales du méandre, mais il change avec w/p qui est le rapport
entre la largeur de la piste du méandre w et la distance entre deux pistes p. Il quantifie le couplage
entre le moment magnétique d’un élément de volume et la bobine de lecture, donc le flux magnétique
résultant dans la bobine.

3.3.2.4.2 DCSQUID

Le DC SQUID est un magnétometre extrémement précis fonctionnant a basse température.

Tunction
Josephson

Figure 37 DC SQUID

La figure 37 représente un DC SQUID. Il consiste en une boucle supraconductrice interrompue par deux
jonctions de Josephson connectées en paralléle qui sont soit des matériaux isolants, soit des matériaux
métalliques non supraconducteurs. Lorsque le SQUID est en dessous de sa température critique, les
électrons de conduction circulent par paires de Cooper et traversent la jonction de Josephson par effet
tunnel jusqu’a un certain courant critique. Pour des courants de polarisation supérieurs au courant
critique, une tension apparait entre les deux contacts du SQUID. L’application d’un champ magnétique
dans la boucle du SQUID va changer le flux magnétique traversant la boucle du SQUID et le courant
critique et ainsi moduler la tension en fonction du champ appliqué. Le SQUID comporte deux
résistances dit de «shunt» en parallele des jonctions Josephson permettant d’éviter un
comportement hystérétique de la tension.
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Figure 38 Tension en fonction du courant (caractéristique V-1) et tension en fonction de flux @ (caractéristique V- @) par
unité de flux @, = 2,07 x 10~5 Wb qui est le quantum de flux magnétique.

Le SQUID est polarisé avec un courant constant I, supérieur au courant critique du circuit. Comme
I'indique la figure 38, lorsqu’un flux magnétique traverse la boucle, la tension aux bornes du SQUID
change. La tension varie alors périodiquement en fonction du champ appliqué avec une période d’un
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- I . . 1
quantum de flux magnétique @,. La variation de la tension est maximale entre n®, et (n + E) Dy, n

étant un entier et la période en @, de la caractéristique V- ®.

3.3.2.4.3 Electronique de contre-réaction

Le DC SQUID n’est pas linéaire avec le flux magnétique appliqué, sa réponse est linéarisée grace a un
intégrateur, a une bobine de contre-réaction et une résistance de contre-réaction Ry. Pour opposer
un flux magnétique a celui mesuré par le SQUID (figure 39). La différence de tension aux bornes du DC
SQUID est amplifiée puis intégrée.

Basse température (< 9 K) Température ambiante (300 K)

4 Preamp
Bobine SQuib

(24
c:int
—
d’entrée ey [\

R
Bobine de
contre-réaction

int

IV

Ensuite, la tension en sortie de I'électronique est convertie en courant a l'aide d’une résistance de

Re

Figure 39 Schéma de I'électronique du DC SQUID

contre-réaction. Le courant circule ensuite dans la bobine de contre-réaction qui va produire un flux
magnétique qui est I'opposé du flux initial dans le SQUID. Il peut s’exprimer ainsi :

Equation 3-31

M,V
@, = ;S
f

Avec @, le flux généré par la bobine de contre-réaction, M, I'inductance mutuelle entre la bobine de
contre-réaction et le SQUID, V' |a tension a la sortie du préamplificateur et Ry la résistance de contre-
réaction. Le SQUID est maintenu autour du point W de la caractéristique V — @ cf. figure 38.
L’électronique en aval du DC SQUID est a température ambiante. Elle contribue au bruit du systéme.
En effet, la densité spectrale du bruit de I'électronique peut étre exprimée en flux magnétique
rapporté au niveau du SQUID :

Equation 3-32
Se = SV/Vd%

Avec Sy la densité spectrale de I'amplificateur et V4 le coefficient de transfert flux-tension. Ce

coefficient Vp = (a—i) est la pente de la caractéristique V — & autour du point de fonctionnement
w

W . Ceci permet de comparer la contribution du bruit de I'électronique avec le bruit en flux du SQUID
méme et le bruit intrinseque du MMC mesuré par le SQUID. Dans le cas du schéma électronique de la
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figure 39, L'amplificateur domine souvent sur le bruit du SQUID. Pour diminuer sa contribution, un
systeme a double étage SQUID est nécessaire.

20 mK 1,4-4,2K 300K

sQuID 1 W I,

Bobine
d’entrée

Bobine de J_
contre-réaction

R

sSQuID 2

|—>l

Figure 40 SQUID a double étage

En effet comme I'indique la figure 40 le SQUID 2 joue le role de préamplificateur. Il amplifie le signal
avec un bas niveau de bruit. Cette fois-ci le signal a I'entrée du préamplificateur est plus élevé, la
contribution de I'électronique au bruit global s’en retrouve diminuée. Les SQUID 1 et 2 sont
inductivement couplés via la résistance de gain R. Le gain du SQUID 2 peut étre exprimé ainsi :

Equation 3-33

) My,

Gp =— = —22
® T ®; " Ry + Rayna

Vo1
Avec M, l'inductance mutuelle entre le SQUID2 et sa bobine d’injection, Ry, la résistance
dynamique du SQUID1 et Vy 4 le coefficient de transfert flux-tension du SQUID1.

Pour améliorer la résolution, il est aussi nécessaire de maximiser le rapport signal sur bruit du
détecteur. Il y a différentes sources de bruit intrinséques aux MMC a prendre en compte, celles-ci sont
présentées ci-dessous avec leur densité de puissance spectrale respective.

3.3.2.5 Bruit des MMC
3.3.2.5.1 Fluctuation thermodynamique de I'énergie pour un MMC

Comme dans tout détecteur cryogénique thermique, la source de bruit fondamentale d’'un MMC est
le bruit lié aux fluctuations thermodynamiques issues de I'échange d’énergie interne du détecteur avec

le bain. En supposant les conditions réalistes suivantes: 0,1 < % < 10 (Cspin et C, sont
e

respectivement la capacité thermique des spins et des électrons de conduction), 74 > 1, et en
supposant que le bruit thermodynamique pose la limite intrinseéque du bruit du détecteur, la résolution
a mi-hauteur d’un pic mesuré est exprimée ainsi :
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Equation 3-34

1
1 T\ 4
AEpwum = 2,35/ 4kzT2C, (mﬁ)

Avec B = Cgpin /(Cspl-n + Ce). Cette relation n’est valable que lorsque le bruit thermodynamique

domine toutes les autres sources de bruit. Il est intéressant de noter que la résolution est dépendante
de 7, et 4. Pour une meilleure résolution, il faut un temps de montée faible et un temps de descente
long. Cependant, un temps de descente plus long diminue le taux de comptage.

3.3.2.5.2 Bruit magnétique de Johnson

Etant donné que le senseur du MMC est métallique et que son absorbeur I'est généralement aussi, le
mouvement Brownien, ou agitation thermique des électrons de conduction génére un bruit en courant
dans I'absorbeur et le senseur qui se traduit par un bruit magnétique dans la bobine de lecture ou dans
le SQUID. La densité spectrale du bruit magnétique de Johnson généré par un cube métallique dans le
méandre peut étre exprimée ainsi [98] :

Equation 3-35

2,376
41

2md 2n(d+h)
qu, J (f ) = >

y(z,kBTaAp<e P —e P

Avec hla hauteur du cube métallique (senseur ou absorbeur), o sa conductivité électrique, d la
distance entre le cube et la bobine de lecture, p la distance entre les pistes de la bobine de lecture en
forme de méandre et A la surface de recouvrement entre le cube et le méandre. A noter que la
conductivité thermique du senseur et de |'absorbeur sont tres différentes, le senseur étant un
matériau dopé, sa conductivité est faible alors que celle de I'absorbeur est trés élevée, mais celui-ci
est plus éloigné de la bobine de lecture.

En pratique, les MMC sont configurés d’une facon qui rend le MMC peu sensible au bruit magnétique
Johnson : comme on le voit dans la figure 36, la bobine en forme de méandre est enfermée dans un
carré supraconducteur fermé. Cette configuration transforme chacun des méandres en gradiometre
local ; le bruit Johnson magnétique vu par les parties marquées par des points en figure 36 s’annule
avec celui vu par les parties marquées par des croix.

3.3.2.5.3 Bruitdu SQUID

Méme si le SQUID est le magnétometre avec le plus faible niveau de bruit qui existe, dans la
chaine de mesure, le bruit du SQUID a I'une des plus grandes contributions. Le spectre du bruit du flux
du SQUID consiste en un bruit blanc, donc indépendant de la fréquence et un composant en 1/f
(« flicker noise ») qui augmente a faible fréquence. Le bruit blanc est généré par les résistances shunt.
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En pratique le bruit blanc est indépendant de I'inductance du SQUID. Par ailleurs, le bruit du SQUID
peut étre dominé par celui de son électronique a température ambiante, il est alors nécessaire
d’utiliser des SQUID a double étage comme mentionné en 3.3.2.4.3.

3.3.2.5.4 Bruit desions erbium

Il existe dans le bruit des MMC une contribution en 1/f dont I'origine n’est pas clairement
comprise. Elle semble provenir des ions Er dans le senseur puisqu’elle augmente lorsque la
concentration en ions Er augmente. Le bruit paramagnétique est proportionnel a 1/ avec § une valeur
empirique dépendant de la géométrie et des propriétés du senseur, elle est comprise entre 0,7 et 1.
Sa densité spectrale peut étre exprimée ainsi :

Equation 3-36

2 GZ
Sosr(f) = %sm (F)N,

Avec S,,,(f), la fluctuation du moment magnétique d’un atome d’erbium, G un facteur géométrique,
p le pas du méandre et Ng,. le nombre d’ions erbium. Ce bruit est indépendant de la

ksens
fE
valeurs de kg, ont longtemps étaient incertaines, car ce bruit est mélangé avec d’autres

température. S,,(f) = ou § et kg, dépendent du matériau du senseur Au:Er ou Ag:Er. Les

contributions, comme le bruit 1/f du SQUID, le bruit thermodynamique ou encore les fluctuations de
températures. Récemment, grace a un pont de mesure qui a permis de décorréler ces sources et de
mesurer les contributions du bruit k¢ et § [111]. Pour I'Au:Er k= 0,115 et § = 1 et pour I'Ag:Er
k¢ens=0,0175 et £=0,856 [95].
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3.4 Absorbeurs des détecteurs cryogéniques

L'absorbeur permet d’absorber un photon et de convertir son énergie en chaleur et en une élévation
de température. Il est fortement couplé thermiquement au senseur. Un absorbeur idéal pour la
spectrométrie de photon se thermalise instantanément et de maniére homogene dans I’'ensemble du
volume de I'absorbeur avant que I’élévation de température n’atteigne le senseur. En conséquence, il
faut une bonne conductivité thermique pour une thermalisation parfaite, de sorte que I'élévation de
température dans I'absorbeur soit égale en tout point, et que toute I'énergie soit thermalisée, c’est-a-
dire que I'élévation de température de I'absorbeur AT, soit égal a

Equation 3-37

Avec C, la capacité thermique de I'absorbeur. Par ailleurs, la capacité thermique C, doit é&tre minimale
pour maximiser |'élévation de température et pour minimiser le bruit thermodynamique (cf. 3.1). Le
choix du matériau de I'absorbeur est donc tres important. Il y a plusieurs types de matériaux utilisés
par les détecteurs cryogéniques comme absorbeur selon I'application et les performances visées. Par
exemple les détecteurs cryogéniques pour la matiere noire utilisent des cristaux volumineux, avec une
thermalisation relativement lente, alors que les spectrométres de photons utilisent des absorbeurs
relativement petits et métalliques, supraconducteurs ou normaux, avec une thermalisation beaucoup
plus rapide. Les matériaux en question se distinguent en trois types : les cristaux diélectriques, les
métaux normaux et les supraconducteurs.

3.4.1 Capacité thermique de I'absorbeur

Dans les paragraphes suivants seront donné les chaleurs spécifiques des principaux matériaux qui
peuvent étre employés comme absorbeur de rayonnement ou particules de détecteurs cryogéniques
calorimétriques.

3.4.1.1 Absorbeur diélectrique cristallin

Les diélectriques sont des candidats intéressants, car ils ont une faible capacité thermique due au fait
gu’il n’y a que les phonons qui contribuent a celle-ci. La capacité thermique peut étre exprimée au
travers de la chaleur spécifique. Elle est donnée par I’équation 3-38 ou seuls les phonons transportent
la chaleur dans ces matériaux.

Equation 3-38
12, T\? T\? s
Cph = ?T[ NOkB (%) = 1944‘ (%) = ﬁT

Avec N, le nombre d’atomes par mole, kg la constante de Boltzmann et 8, la température de Debye,
caractéristiques de chaque matériau. La chaleur spécifique d’un matériau diélectrique dépend
fortement de la température.
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Figure 41 Chaleurs spécifiques en fonction de la température de différents matériaux [99]

Comme l'indique la figure 41, la capacité thermique diminue avec la température. La capacité
thermique d’un diélectrique est faible comparé aux métaux normaux. Pour les supraconducteurs
suffisamment en dessous de leur température critique, il existe seulement la contribution des
phonons. Cependant, son application en tant qu’absorbeur n’est pas viable pour notre application, les

raisons seront présentées plus tard.

3.4.1.2 Absorbeur métallique normal

Contrairement aux diélectriques, les phonons ne sont pas les seuls a contribuer a la capacité
thermique. En effet, les métaux ont des électrons de conduction qui dominent la chaleur spécifique a
basse température. Elle est la somme de deux contributions, la chaleur spécifique des phonons ¢, et

celle des électrons de conduction c, :
Equation 3-39
c=ce+cpn=yT+ BT

y est la constante de Sommerfeld, elle dépend de la densité d’états des électrons de conduction.
Cette constante est propre a chaque matériau et peut s’exprimer ainsi :

Equation 3-40

7'[2

Yy = ENokB
Avec Tr la température de Fermi et N, le nombre d’atomes par mole. Du fait de la différence de
dépendance de ces contributions en fonction de la température, la contribution des électrons de
conduction devient dominante a tres basse température (< 100 mK), et celle des phonons est
négligeable. Ce sont pratiquement seulement électrons de conduction qui transportent la chaleur dans
I"absorbeur. On verra plus loin que ces électrons sont a la fois un avantage et un inconvénient pour les

absorbeurs.
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3.4.1.3 Absorbeur supraconducteur

Les métaux supraconducteurs sont intéressants. lls ont une faible chaleur spécifique a faible
température tout comme les diélectriques.

Au-dessus de la température critique, la capacité thermique diminue linéairement avec la
température, car elle est dominée par la chaleur spécifique des électrons de conduction. Elle met en
évidence une transition de la chaleur spécifique lorsque le matériau atteint ses propriétés
supraconductrices. La variation de capacité thermique AC de la transition supraconductrice peut étre
exprimée ainsi :

Equation 3-41
Ac = 1,43yT,

Avec YT, la chaleur spécifique du matériau lorsqu’il est encore un simple conducteur. A plus basse
température que la transition a I'état supraconducteur, la chaleur spécifique ¢, ; des paires de Cooper
chute encore plus rapidement. Elle peut étre exprimée ainsi :

Equation 3-42

_AE
e kpTc

Ces = 1,34yT, kT
Avec AE le gap en énergie du supraconducteur. La capacité thermique des phonons dans un
supraconducteur n’est pas influencée par la transition du matériau. En effet, en dessous de la
température de transition T, il y a deux contributions a la capacité thermique, celle des phonons et
celle des paires de Cooper. Les électrons sont appariés en paires de Cooper qui ont une faible
contribution a la capacité thermique. Plus précisément, ils ajoutent un excés de capacité thermique
qui décroit tres rapidement avec la température. En dessous de plus d’un ordre de grandeur sous la
T., seuls les phonons contribuent a la capacité thermique et au transport de chaleur.

Du point de vue de la capacité thermique en dessous de 100 mK, les absorbeurs supraconducteurs et
diélectriques sont plus intéressants, car seule la chaleur spécifique donnée par les phonons contribue
et elle décroiten T3. Alors que dans un métal normal, la chaleur spécifique des électrons de conduction
domine et ne décroit qu’avec une dépendance linéaire en T. Mais d’autres caractéristiques des
matériaux sont a considérer pour assurer au détecteur cryogénique de bonnes performances en
termes de résolution en énergie. En effet, la thermalisation dans les supraconducteurs reste encore
peu comprise et peut étre longue due a la création de quasi-particules ayant un long temps de vie
avant leur recombinaison en paires de Cooper [100].

3.4.2 Thermalisation de I’énergie en fonction du matériau de I'absorbeur

Quel que soit le matériau, les photons, jusqu’a quelques centaines de keV, interagissent dans
I"absorbeur par effet photo-électrique ou effet Compton. Ils peuvent alors céder tout ou une partie de
leur énergie a un électron, laissant un atome excité. L’atome se désexcite rapidement en émettant des
photons X et des électrons Auger. L'ensemble continue de se désexciter par ionisation secondaire
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jusqu’au minimum d’ionisation du matériau. Ensuite, la désexcitation des électrons s’effectue au
travers de différents états excités hors équilibre selon le type de matériau. L'un des états excités
communs a tous les matériaux est les phonons athermiques. Aprés certaines interactions qui varient
selon le type de matériau, ces états se thermalisent et générent un grand nombre d’états excités
thermiques. Cette thermalisation est importante a comprendre. Il est nécessaire que le temps de
thermalisation soit inférieur a la constante de temps de montée du signal afin que la température soit
homogene dans I'absorbeur avant que la chaleur n’atteigne le senseur.

3.4.2.1 Cas des matériaux métalliques

Lorsqu’un photon est absorbé par |'absorbeur, il y a génération d'un électron par effet
photoélectrique. Cet électron perd de I'énergie par diffusion électron-électron jusqu’a atteindre une
énergie d’environ 0,1 eV au bout d’environ 1 ps. Ensuite, les électrons ayant une énergie insuffisante
pour exciter d’autres électrons vont générer des phonons athermiques a haute fréquence qui vont se
thermaliser via diffusion avec les électrons de conduction. Le systéeme phononique et électronique
atteint un équilibre thermique. La majorité de I'énergie est retournée au systeme électronique. La
thermalisation complete de I'absorbeur se produit via la diffusion thermique dont la durée est de
I’ordre de la microseconde selon les dimensions de I'absorbeur.

3.4.2.2  Cas des matériaux cristallins diélectriques et semi-conducteurs

Dans un matériau diélectrique ou semi-conducteur, les électrons énergetiques produisent des paires
électron-trou.
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Figure 42 Diagramme de la thermalisation d'un matériau diélectrique ou semi-conducteur [101]

Comme l'indique la figure 42, la production de paires électron-trou est en concurrence avec la
production de phonons athermiques. Lorsque les électrons n‘ont plus d’énergie suffisante pour
produire des paires, ils se thermalisent vers des phonons thermiques. Les paires électron-trou
produites peuvent se recombiner pour céder leur énergie sous forme d’autres états excités. La
recombinaison s’effectue autour des impuretés et des défauts cristallins. Elle est accompagnée par
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I’émission de photons (scintillation) et/ou de phonons athermiques. Il y a trois phénomenes qui se
produisent lors de la recombinaison des paires qui dégradent la résolution en énergie du détecteur. Le
premier est le long temps de recombinaison des paires. En effet, le temps de recombinaison est
variable. Il dépend du nombre d’impuretés. Si le temps de recombinaison est trop long, alors I'énergie
portée par les paires non recombinées ne sera pas mesurée par le senseur. Le deuxieme phénoméne
est le piégeage d’une des charges de la paire. Cette capture de charge empéche la recombinaison et
donc, encore une fois, empéche la paire de céder de I'énergie. Il est aussi possible qu’une
recombinaison émette des photons de scintillation qui ne sont pas réabsorbés par I'absorbeur. En
conséquence, I'énergie du photon n’est pas mesurée. Il est possible d’accélérer le temps de
recombinaison en dopant le matériau. Cependant, cela peut augmenter le nombre de piéges
empéchant la recombinaison. De plus, la présence de dopant peut favoriser la luminescence et ainsi
étre une source supplémentaire de perte d’énergie qui diminue I'amplitude AT du signal et ainsi la
résolution.

3.4.2.3 Cas des matériaux supraconducteurs

Dans un supraconducteur, les électrons sont appariés en paires de Cooper. Lorsqu’un absorbeur
supraconducteur absorbe un photon, les processus d’ionisation primaires et secondaires sont les
mémes que dans d’autres matériaux. L'essentiel de I'énergie déposée est cédée dans un premier
temps a des phonons athermiques. Les phonons ayant une énergie supérieure a deux fois le gap A du
supraconducteur brisent les paires de Cooper en quasi-particules. Ces quasi-particules vont céder leur
énergie de deux maniéres différentes. La premiere est la diffusion inélastique avec les phonons
présents. La deuxiéme est la recombinaison des quasi-particules en paire de Cooper en émettant un
phonon d’énergie d’au moins 2A qui peut a son tour briser une paire de Cooper. Les phonons perdent
leur énergie principalement par diffusion inélastique avec d’autres phonons. Lorsque les phonons ont
une énergie inférieure a 2A et que les quasi-particules ont une énergie inférieure a 34, il n’est plus
possible de créer de nouvelles quasiparticules, celles-ci peuvent se recombiner et créer des phonons
athermiques qui vont se thermaliser comme dans un matériau diélectrique ou semi-conducteur. Le
nombre de quasi-particules maximum créées N, en fonction de I’énergie du photon incident E
s’exprime ainsi :

Equation 3-43

N, =—
Q &

Avec ¢ = 1,68A. Cela indique qu’environ 60 % de |’énergie du photon est répartie dans les quasi-
particules et 40 % dans les phonons. Ces phonons thermalisent le senseur, mais si les quasi-particules
ne se recombinent pas assez rapidement par rapport au temps de montée des impulsions, alors
I"amplitude du signal est diminuée de 60 %. La fluctuation statistique sur le nombre de quasi-particules
créées s’exprime ainsi :

Equation 3-44
O stat =/ 1,68 A-E-F

Avec F le facteur de Fano. Le processus de thermalisation peut étre long et partiel, en fonction des
propriétés macroscopiques et microscopiques (densité et type d’impuretés, morphologie
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cristallographique...) du supraconducteur. Une longue thermalisation, par exemple du fait d’une
longue durée de vie des quasi-particules, pose deux problémes : si le temps de thermalisation moyen
est plus long que la constante de temps imposée par la conductance thermique entre I'absorbeur et le
senseur, la chaleur peut se propager vers le senseur avant que |'élévation de température soit
homogene dans I'absorbeur. Cet effet va dépendre de la position d’interaction du photon dans
I"absorbeur par rapport a l'interface thermique entre le senseur et I'absorbeur. Or, les photons, selon
leur énergie, peuvent interagir dans n’importe quelle partie de I'absorbeur. Il s’ensuit un défaut
balistique, c’est-a-dire que la forme des impulsions va dépendre de cette position d’interaction ainsi
que de I'énergie mesurée?. Si le temps moyen de thermalisation est plus long que la constante de
temps de descente, le signal sera fortement réduit et la résolution dégradée. Lorsque I'énergie
absorbée n’est que partiellement thermalisée, I'élévation de température sera inférieure a celle
attendue par AT, = E/C,. Cette réduction peut étre statistiquement distribuée, car le nombre N
d’états excités athermiques est statistiquement distribué avec une incertitude de VN, ce qui ajoute
une dégradation a la résolution en énergie.

3.5 Choix du senseur et de I'absorbeur

Aprés avoir exposé en détail les trois types de senseurs thermiques des détecteurs cryogéniques (les
thermistances, les TES et les MMC), ainsi que les trois types d’absorbeur, (métalliques normaux ou
supraconducteurs et les diélectriques cristallins), nous pouvons discuter du choix de senseur et
d’absorbeur pour réaliser des mesures précises des énergies X et gamma jusqu’a 200 keV environ. La
qualité de la mesure est jugée sur trois figures de mérite : la résolution en énergie, la linéarité du
détecteur et la fonction de réponse du détecteur. Cette derniére doit étre autant que possible
gaussienne, c’est-a-dire que le détecteur ne doit pas engendrer des pics en énergie avec des traines,
et que les photons ayant interagi dans I'absorbeur contribuent au pic d’absorption totale et non au
fond Compton ou aux pics d’échappement. Quant a la non-linéarité, elle est reliée a la dépendance
avec la température des grandeurs thermodynamiques en jeu dans I'élévation de température du
détecteur, soit les capacités thermiques C(T), et a la dépendance des grandeurs en jeu dans la
sensibilité du thermometre, soit la résistance de thermistances et des TES R(T) et a I'aimantation des
MMC M (T).

Les détecteurs a base de thermistances ont été les premiers détecteurs thermiques cryogéniques
développés pour la spectrométrie de photons dans une gamme d’énergie de quelques keV [102]. IIs
ont obtenu des résolutions de I'ordre de 5 eV a 6 keV et des matrices de quelques dizaines de pixels
ont été développées pour des missions spatiales [103]. Cette technologie peine en revanche a
augmenter la gamme d’énergie des photons a mesurer, car leurs performances se dégradent
rapidement avec la capacité thermique de I'absorbeur alors qu’il faut plus d’épaisseur pour absorber
les photons. Par conséquent, ils nécessitent de fonctionner a trés basse température avec la
contrepartie de rendre les détecteurs plus lents. A noter, toutefois qu’ils ont été développés pour les
mesures de décalage de Lamb d’atomes lourds hydrogénoides, pour lesquelles des absorbeurs en

2 La variabilité de I'énergie mesurée en fonction du défaut balistique dépend aussi du traitement du signal
appliqué.
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plomb de 47 um ont été couplés aux thermistances. Ces absorbeurs permettent d’avoir un bon
rendement autour de 50 keV et une résolution de I'ordre de 65 eV a été démontrée [104] et [105].

La technologie basée sur les TES est de loin la plus mure pour la spectrométrie de photons. Des
résolutions de 1,6 eV a 6 keV et de I'ordre de 60 eV a 100 keV ont été obtenues [106] et [84], avec des
matrices qui vont bient6t atteindre le millier de pixels grace a différentes méthodes de multiplexage.
Des modules de TES sont installés sur des synchrotrons pour la spectrométrie haute résolution et sur
des accélérateurs pour mesurer les transitions X d’atomes muoniques [107] et [108]. Ces modules
comportent des absorbeurs en or ou bicouche Au-Bi pour bénéficier des excellentes propriétés de I'or
(thermalisation, conductivité thermique et pouvoir d’absorption). Pour la spectrométrie gamma
autour de 100 keV, des matrices de centaines d’absorbeurs en étain de 1,25x1,25x0,5 mm? sont
capables de faire de I'analyse isotopique d’actinides [84]. Les TES ont été utilisés a la métrologie des
énergies X émis par les lanthanides en dessous de 10 keV [109], sujet voisin des travaux présentés dans
cette these. Le principal défaut des TES pour la métrologie des énergies de photon est leur importante
non-linéarité et chaque transition de TES a sa propre non-linéarité, la correction de non-linéarité doit
d’étre appliqguée a chaque pixel avec des méthodes mathématiques complexes et un nombre
important de raies d’étalonnage [110]. La non-linéarité des TES est le prix a payer de la raideur de la
transition supraconductrice, raideur qui par ailleurs leur permet d’atteindre d’excellentes résolutions.

Bien que les MMC sont une technologie moins mature que celle des TES, car c’est la plus récente, ils
ont d’excellentes performances, en termes de résolution en énergie et de rendement de détection. A
6 keV, ils détiennent le record de résolution de 1,25 eV [111] et celui du pouvoir de résolution de 6000
avec 10 eV a 60 keV (figure 43) [112]. Grace a la capacité thermique élevée du senseur qui ne pénalise
pas pour autant sa sensibilité, les MMC peuvent étre couplés a des absorbeurs de capacité thermiques
importantes en or. lls peuvent fonctionner a tres basse température tout en restant les plus rapides
des détecteurs cryogéniques et ils sont bien moins non-linéaires que les détecteurs a TES et a
thermistances. La non-linéarité d’'un MMC peut-étre simplement corrigée par un polynéme de de
second degré (figure 43) [112]. En revanche, le développement de matrice de pixels est plus
contraignant, car la contribution du bruit de I'électronique a SQUID est plus importante que pour les
TES.
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Figure 43 A gauche, un pic gamma di 60 keV de **Am mesuré a I'aide d'un MMC, a droite I’écart de non-linéarité en
énergie en fonction de [’énergie [113].
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Parmi tous les absorbeurs étudiés pour la spectrométrie de photons, I'or reste un matériau de choix
méme si sa capacité thermique est importante du fait de la contribution des électrons de conduction.
Sa thermalisation simple est rapide évite les problémes de défauts balistiques dans I’'absorbeur
(dépendance de la forme de I'impulsion en fonction du point d’'impact), et évite les problemes de
piégeage d’une partie de I'’énergie dans des états excités athermiques comme les quasi-particules dans
les supraconducteurs ou les paires électrons tous dans les diélectriques. De plus, avec son grand
numéro atomique de 79 et sa grande masse volumique de 19,3 g/cm3) I'or fait partie des matériaux
avec le meilleur pouvoir d’absorption des photons ; 100 um d’or suffisent a absorber 70% des photons
de 50 keV. Toutes ces qualités permettent aux détecteurs cryogéniques utilisant des absorbeurs d’or
d’avoir une fonction de réponse au plus pres d’'une gaussienne, facilitant ainsi le traitement des
spectres en énergie. Des groupes de recherche utilisant des TES avec des absorbeurs en bismuth ont
finalement opté pour des absorbeurs en or pour avoir des réponses gaussiennes malgré la dégradation
de la résolution a cause de la capacité thermique plus importante de I'or [114].

Dans cette thése, nous avons fait le choix d’utiliser des MMC, car ils associent résolution, faible non-
linéarité, rapidité et les MMC sont de préférence couplés a des absorbeurs en or. A noter, que la
capacité thermique élevée de I'or et sa dépendance avec la température (équation 3-39) sont des
avantages pour la linéarité du détecteur. En effet, une capacité thermique élevée amortie I'élévation
de température, ce qui fait que le signal du détecteur reste dans la limite des petits signaux, la ou le
détecteur est linéaire. Il y a donc un compromis a trouver entre résolution et linéarité, puisque I'un
cherche a maximiser |'élévation de température et I'autre a la minimiser ; et la sensibilité importante
des senseurs Au:Er et Ag:Er modére ce compromis. Enfin, la dépendance linéaire de la capacité
thermique des absorbeurs métalliques normaux est un avantage, car elle moins forte que celle des
absorbeurs diélectriques et supraconducteurs dont la capacité varie en T3 (équation 3-38). La
dépendance pour ces derniers exacerbe la non-linéarité. Le chapitre suivant décrit le dispositif
expérimental utilisé pour le fonctionnement des MMC a trés basse température. Il présente également
le nouveau détecteur MMC développé au cours cette these pour mesurer précisément les énergies X
et gamma.
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4 Meéthode expérimentale

4.1 Sélection des radionucléides

Les photons X et gamma mesurés sont émis suite a la décroissance radioactive de radionucléides qui
doivent étre préalablement sélectionnés pour satisfaire certaines conditions. Il y a deux types de
radionucléides sélectionnés, ceux servant a étalonner le détecteur et corriger sa non-linéarité, et ceux
pour lesquels les énergies des photons émis seront mesurées pour étre réévaluées. Il est préférable
que les radionucléides étalons aient des énergies recommandées et évaluées a partir de mesures
absolues effectuées par des spectrometres haute résolution a dispersion de longueur d’onde plut6t
que par des détecteurs a semi-conducteur. Les énergies étalons doivent étre comprises entre 10 keV
et 200 keV et avoir une incertitude inférieure a 0,1 eV. Parmi les deux types de raies d’émission, X et
gamma, nous avons privilégié les raies gamma, car leur largeur naturelle est négligeable par rapport a
la résolution du détecteur, ce qui n’est pas le cas des raies X. Par exemple, pour les raies X des éléments
de numéro atomique supérieur a 60, la largeur a mi-hauteur de la Lorentzienne est supérieure a 20 eV.
De plus, I'intensité des émissions photoniques et la demi-vie du radionucléide ont été considérées pour
sélectionner ceux-ci. Les radionucléides doivent avoir une demi-vie supérieure a 30 jours pour des
raisons de logistique ; le délai entre la fabrication des sources et la mise en place de I'expérience peut
étre de quelques semaines au mieux, et I'acquisition des spectres est relativement longue, de I'ordre
de deux semaines. L'intensité d’émission photonique doit étre supérieure a environ 5 photons pour
100 désintégrations pour éviter d’utiliser des sources trop actives et pour avoir suffisamment de
statistiques de comptage dans le pic correspondant. Les radionucléides dont les énergies de photon
doivent étre réévaluées remplissent les mémes conditions, mais doivent avoir une incertitude en
énergie supérieure a 0,1 eV. Il faut éviter les radionucléides qui émettent des photons gamma dont
I’énergie est supérieure a 300 keV afin d’éviter de saturer certains étages de la chaine électronique et
de produire un fond dans le spectre par diffusion Compton.

Tableau 3 Emissions gamma des radionucléides sélectionnables pour I'étalonnage du MMC

Type de Intensité pour
Radionucléide désintégration Demi-vie (jour) Energie (keV) 100
désintégrations
14,41295 (31) 9,18
57Co > TFe _ Capture 271 122,06065 (12) 85,49
électronique
136,47356 (29) 10,71
63,12044 (4) 44,05
169y > 169Tm  Capture 35 93,61447 (8) 2,571
électronique
109,77924 (4) 17,36
25,65135 (3) 23,2
161Th - 161Dy B- 7 48,91533 (5) 17
74,56669 (6) 10,2
170Tm = 170yb  Capture 128 84,25474 (8) 2,48
électronique
97,43100 (21 29,0
153Gd > 153y  Capture 240 (21)
électronique 103,18012 (17) 21,1
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Tableau 4 Emissions gamma de radionucléides intéressants a mesurer

Type de Demi-vie Intensité pour
Radionucléide désintégration (année) Energie (keV) 100
désintégrations
129] S 125%e B 16,1x106 39,578 (4) 7,42
86,5479 (10) 30,7
PEu > 6d B 48 105,3083(10) 21,1
241Am > Z’Np a 432,6 59,5409(1) 35,92
43,53(2) 5,89
23Am - 9Np o 7367 74,66(2) 672
109Cq > 109ag 1,3 88,0336(10) 3,66
181y - 181Tg Capture 0,3 6,24(2) 1,03
195Au - 195pt électronique 0,5 98,882(4) 11,21
133gg - 133Cs 10,5 80,9979(11) 33,31
210pp - 210Bj B 22,2 46,539 (1) 4,252

Les radionucléides étalons sélectionnés comme les plus adaptés sont représentés ci-dessus dans le
tableau 3 dont les incertitudes sont inférieures ou de I'ordre de 0,1 eV. La gamme en énergie va de
14 keV a 136 keV, ce qui permet de corriger la non-linéarité du détecteur pour des mesures en énergie
jusgu’a 150 keV environ. De plus, certaines transitions gamma des étalons ont des énergies proches
des transitions gamma des raies a mesurer. Cela permet d’optimiser la correction des non-linéarités.
Le ¥Tb est un excellent candidat étalon; cependant, sa demi-vie est inférieure & 7 jours, ce qui
imposerait des contraintes de planning trop serrées pour la mise en ceuvre expérimentale.

Le tableau 4 liste les radionucléides émettant des photons dont les énergies ont un intérét a étre
remesurées et réévaluées. En effet, leur demi-vie est suffisamment longue, les énergies sont
inférieures a 150 keV (gamme utile a de nombreux projets) et toutes les transitions gamma ont une
intensité d’émission photonique satisfaisante. Les valeurs des énergies gamma sélectionnées affichées
dans les tableau 3 et tableau 4 sont toutes issues de I’évaluation de Helmer [11]. Parmi les
radionucléides listés dans les tableaux, une condition de sélection s’ajoute a celles mentionnées plus
haut : leur disponibilité. Le LNHB possede un stock pour un certain nombre de radionucléides
usuellement utilisés pour fabriquer des sources étalons pour la métrologie des rayonnements
ionisants, par exemple I’**!Am, le %°Cd ou le #°Pb. D’autres sont commercialement disponibles,
comme le 2Am, mais onéreux. Enfin, certains radionucléides sont difficiles a se procurer, comme le
18IW ou le ¥9Yb. Parmi les radionucléides du tableau 3, le *'Tb a été exclu en plus de sa période pour
des raisons d’approvisionnement. Le ¥°Yb n’est pas disponible au LNHB ; le centre Polatom en Pologne
I’offre dans son catalogue, mais le réacteur nucléaire utilisé pour sa production était en maintenance
au moment de la these. Du fait de I'importance de ce radionucléide comme étalon, il a donc été décidé
de le produire spécifiguement pour la these aupres du cyclotron Arronax a Nantes. Parmi les
radionucléides du tableau 4, le ¥'W et le ¥Au n’ont pas été retenus pour des questions
d’approvisionnement : ils ne sont pas commercialement disponibles. L'iode-129 n’a pas été retenu, car
bien que disponible au LNHB, il est volatil. La fabrication de sources impose des contraintes
importantes de radioprotection. A noter, que tous les radionucléides sélectionnés sont disponibles
sous forme de solution, a I'exception de ®Yb qui est sous forme solide. Les solutions ont une
concentration en Bg/g qui doit étre suffisamment élevée pour préparer les sources avec I'activité
voulue. Les sources retenues ainsi que leur fabrication seront détaillées dans la partie 4.3.
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4.2 Conception du détecteur MMC

4.2.1 Dimensions de I'absorbeur et des pixels

4.2.1.1 Compromis entre résolution, rendement et linéarité

Pour mesurer les énergies des photons émis par les radionucléides sélectionnés dans la section
précédente, un détecteur MMC spécialement dédié a été congu. Sa conception doit répondre a
différentes performances qui peuvent étre antinomiques et un compromis doit étre trouvé. Dans cette
partie, a partir d’approximations et d’équations simples, nous allons définir la taille des absorbeurs du
détecteur MMC pour mesurer des énergies avec une incertitude inférieure a 0,1 eV. L'objectif étant
de mesurer des énergies avec une faible incertitude gE;,;, il est nécessaire d’avoir une excellente
résolution AEgy,ym = 2,350% et une grande statistique de comptage N pour diminuer I'incertitude
statistique 0Egqr = 0g/VN. Par ailleurs, il est souhaitable d’avoir un MMC avec une faible non-
linéarité pour minimiser la correction de non-linéarité et les erreurs systématiques g Ey; associées a
cette correction.

Une excellente résolution s’obtient avec un absorbeur de faible capacité thermique, soit de faible
volume, et une constante de temps de descente typiquement de |I'ordre de la milliseconde. Une grande
statistique s’obtient avec un rendement de détection élevé, notamment avec un absorbeur de grande
surface, pour avoir un grand angle solide entre la source et I'absorbeur, et de grande épaisseur pour
avoir un rendement intrinseque élevé, ce qui revient a avoir un absorbeur de grande capacité
thermique. De plus, le MMC doit étre rapide puisqu’un rendement élevé équivaut a un taux comptage
élevé, la constante de temps de descente doit donc étre faible. Néanmoins, un absorbeur de grande
capacité thermique et une constante de temps faible tendent a dégrader la résolution. Enfin une bonne
linéarité en énergie va de paire avec un absorbeur de capacité thermique élevée mais va a I’encontre
d’une bonne résolution.

4.2.1.2 Incertitude, résolution et taux de comptage

Si I'on vise une incertitude statistique ne limitant pas I'incertitude totale de la mesure visée de |'ordre
de 0,1 eV, une incertitude statistique inférieure a 0,02 eV est souhaitable pour les raies les plus
intenses. Le tableau 3 montre que pour un méme radionucléide (par exemple le *9Yb et le 5Co),
certaines raies d’intérét ont des intensités d’émission de pres d’un ordre de grandeur plus faible que
la plus intense, leur incertitude sera donc de I'ordre de 0,06 eV, ce qui reste acceptable. Sil’on vise une
résolution a mi-hauteur AEg,p d’environ 20-30 eV, cela revient a avoir une statistique de comptage
de 400000 événements dans les raies les plus intenses émises par les radionucléides.

Un radionucléide peut émettre plusieurs raies d’intérét. Il est donc possible d’atteindre un total
d’environ 5 millions de photons détectés dans la somme des raies d’intérét. Sauf que d’autres raies
sont émises lors de la désintégration, notamment des raies X et des raies gamma a plus haute énergie.
Le cas le plus flagrant est le 1*9Yb, ol pour un photon émis parmi les trois raies de 63,1 keV, 93,6 keV
et 109,8 keV, six autres photons seront émis. Ainsi, pour les dix radionucléides sélectionnés, s’ajoute
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20 millions de photons au 5 millions de photons d’intérét, soit un total d’environ 25 millions
d’éveénements a détecter. Ce chiffre est un ordre de grandeur, car le nombre de photons interagissant
dans I'absorbeur dépend du rendement intrinséque ; ainsi les photons de 356 keV du '**Ba dont
I'intensité d’émission de 62% ont une faible probabilité d’interaction. De plus, la proportion de photons
de faible énergie peut étre réduite par I'utilisation d’un écran entre la source et le détecteur, comme
c’est le cas pour les photons X du *’Co autour de 6 keV avec une intensité d’émission de 57%.

Mesurer un spectre avec environ 25 millions d’évenements, revient a mesurer 20 photons par seconde
sur deux semaines d’acquisition (durée acceptable d’une acquisition), alors qu’un MMC avec une
constante de temps de quelques ms ne peut mesurer que quelques coups par secondes ; au-dela, le
nombre d’empilements devient trop important et la résolution se dégrade. Par conséquent, il est
indispensable de pixeliser le détecteur pour répartir le taux de comptage entre plusieurs absorbeurs.
En utilisant par exemple 8 pixels, on peut atteindre 20 coups par seconde en limitant le taux par pixel
a 2,5 photons par seconde. A noter, que les pixels sont appariés deux a deux, car deux bobines de
lecture sont couplées gradiométriquement a un SQUID, I'une donnant des impulsions positives I'autre,
négatives. Ce schéma gradiométrique de lecture n’augmente pas le taux de comptage, car les deux
pixels partagent la méme voie de mesure et le méme temps mort, il y a des empilements entre
impulsions positives et négatives. En revanche, ce schéma augmente I'angle solide. Pixeliser le
détecteur et ses absorbeurs a un second avantage : I'angle solide de détection est multiplié par le
nombre de pixels, ce qui permet soit d’augmenter le taux de comptage pour une activité de source
donnée et ainsi diminuer I'activité nécessaire pour atteindre un taux de comptage acceptable. Ce
dernier point est appréciable, car il est toujours préférable d’utiliser des sources moins actives, d'une
part, pour des raisons de radioprotection et, d’autre part, car leur fabrication requiert des solutions
moins concentrées qui sont plus courantes dans les catalogues de fournisseurs et moins cheres.

4.2.1.3 Rendement d’absorption total rendement intrinséque, rendement intrinseque et angle solide

Le rendement d’absorption totale &;,;4; €st la probabilité pour un photon émis de déposer toute son
énergie E dans I'absorbeur, il contribue au pic d’absorption totale dans le spectre. Il est imposé par la
surface et I'épaisseur des absorbeurs ainsi que le nombre de pixels. Le rendement d’absorption totale
est le produit du facteur de géométrie f .., (défini comme le rapport entre I'angle solide et 4 &
stéradian) et du rendement intrinséque ¢&;,,;. Le facteur de géométrie (aussi appelé le rendement
géomeétrique) est la probabilité qu’un photon émis aille en direction de I'absorbeur, et le rendement
intrinseque est la probabilité pour un photon incident sur I'absorbeur d’y déposer toute son énergie.
Le facteur géométrique sera déterminé par le nombre de pixels, la surface d’un pixel et la distance
entre la source et les pixels. Il peut étre réduit par la présence d’un collimateur. Dans ce cas, le facteur
de géométrie est déterminé par la surface de I'ouverture du collimateur, la distance source-collimateur
et la fraction de la surface couverte par les pixels « visible » a travers le collimateur. Le rendement
intrinseque dépend de I'épaisseur de I'absorbeur, de son matériau, et de I'énergie des photons.

L’équation suivante met en relation le taux de comptage 74, le rendement d’absorption totale et
I'activité de la source Ag,

Equation 4-1

A = 100-7 _ 100t
Ba ™ 3 1(E) eroratED) T fgeoTil (ED)Eint(Etfen
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Equation 4-2

_ I1(E;)
Ts = ABq 'fgeo ’ W ’ gint(Ei)

4

I(E;) est I'intensité d’émission des photons émis a I'énergie E; pour 100 désintégrations, donnée par
les valeurs recommandées par la DDEP [37].

Le rendement intrinséque &;,,. (E;) et la transmission de la fenétre du détecteur ty,,, peuvent étre
calculés par simulations Monte Carlo ou par approximation avec la loi de Beer Lambert :

Equation 4-3

Sint(Ei) =1- e‘ﬂXCOM(E)'Pabs'xabs

Equation 4-4

tren = e_”XCOM(E)'pfen'xfen

OU pgps (Pfen) €St la masse volumique du matériau de I'absorbeur (de la fenétre) et x4ps (Xren) SON
épaisseur respective et lycom le coefficient massique d’atténuation (cm?/g) du matériau de
I"'absorbeur ou de la fenétre extrait de la base de donnée du NIST XCOM [115]. Comme expliqué dans
le chapitre 2, les absorbeurs métalliques normaux sont intéressants avec les MMC du fait du bon
couplage thermique entre absorbeur et senseur via les électrons de conduction ; parmi eux l'or a
|"avantage d’avoir une excellente conductivité thermique et une faible capacité thermique par rapport
a d’autres métaux. En plus de ces propriétés thermiques et thermodynamiques, il a des avantages pour
la spectrométrie de photons : en effet I'or possede I'une des plus importantes masses volumiques (p =
19,3 g/cm?) des éléments du tableau périodiques et un nhuméro atomique (Z=79) élevé, grandeurs
favorables aux interactions par effet photoélectrique et donc au dép6t de toute I'énergie du photon
dans I'absorbeur.
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Figure 44 Rendement intrinseque en fonction de I'énergie déterminé par simulations par méthode de Monte-Carlo et avec la
loi de Beer-Lambert pour différentes épaisseurs d’or.

La figure 44 montre le rendement intrinseque pour différentes épaisseurs d’absorbeur en or calculé

par simulations Monte Carlo avec le code PENELOPE [116] et comparé au calcul avec la loi de Beer

Lambert (équation 4-3). Pour les deux calculs, il y a une importante discontinuité a 80,7 keV, soit au

seuil de la couche électronique K de I'or. Au-dessus du seuil, les coefficients d’atténuation massiques

augmentent soudainement, car le photon a une grande probabilité d’interagir par effet
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photoélectrique avec un électron de la couche K, augmentant également le rendement intrinseque.
Les deux calculs du rendement intrinseque sont en accord jusqu’a 80,7 keV. Au-dela le rendement
simulé est inférieur a celui calculé par Beer-Lambert. En effet, pour des photons d’énergie supérieures
a 80,7 keV, la couche K de I'or est trés probablement excitée par effet photoélectrique. Le cortége
électronique se réorganise en émettant principalement des photons de fluorescence X K et K5 entre
67 keV et 77 keV. Du fait de leur grande énergie, ils ont une forte probabilité de s’échapper de
I"'absorbeur. En conséquence, I’énergie du photon incident est mesurée seulement partiellement, ce
qui réduit le rendement intrinséque. En outre, cela rajoute des pics d’échappement dans le spectre qui
peuvent interférer avec d’autres pics. Le calcul de Beer-Lambert ne tient pas compte des photons
d’échappement, il suppose que toute I'énergie est absorbée, alors que la simulation Monte Carlo a
|’avantage de considérer les interactions multiples. L'écart de rendement intrinseque entre les deux
calculs rend compte de I'intensité des pics d’échappement. On remarque également des discontinuités
autour de 15 keV, qui correspondent aux énergies des électrons des sous-couches L1, L2 et L3. Ces
discontinuités sont moins prononcées que celle a 80,7 keV, car I'énergie des photons de fluorescence
issus de ces couches est seulement autour de 12 keV, et que le rendement de fluorescence des couches
L est faible.

Pour atteindre une certaine statistique de comptage et un taux de comptage d’environ 20 coups par
seconde, il est possible d’adapter I'activité des sources ou le facteur de géométrie en jouant sur la
distance source - détecteur. Nous avons la possibilité de mettre les sources radioactives dans le
cryostat a trés basse température au plus proche du détecteur, ce qui permet d’augmenter
considérablement le facteur de géométrie par rapport au cas ou la source devrait étre placée a
I’extérieur du cryostat. La source peut étre au plus prés a une dizaine de mm du détecteur. Concernant
I"activité, il est préférable d’utiliser des sources de quelques kBq, car plus simples a fabriquer que des
sources d’activité plus élevée. Pour obtenir un taux de comptage d’environ 20 s le facteur de
géométrie doit étre de 'ordre de 5.10° si on suppose qu’en moyenne il y a un photon émis par
désintégration par radionucléide, que le rendement intrinséque est d’environ 0,5 et que I’activité des
sources est d’environ Ag, ~ 10 kBg.

Pour calculer la surface nécessaire d’un pixel, on peut en premiére approximation considérer que la
source est ponctuelle et que les pixels sont cylindriques de rayon 7.

2
. . Lo T . .
ur un pix u métri T u ur 8 pixels, :
Pour un pixel le facteur de géométrie est de:c’i’j ar conséquent pour 8 pixels, on a

Equation 4-5

)
_ 2 Tabs
fgeo - d>

A une distance d de 10 mm, il en découle que les pixels doivent avoir un rayon de 0,5 mm, soit une
surface de 0,8 mm? par absorbeur. L’épaisseur de I'absorbeur est déterminée pour atteindre une
résolution en énergie d’environ 30 eV ou mieux et un rendement intrinseque de 0,5 autour de 50 keV.
Il existe une relation simple qui permet de déduire la résolution en fonction de la capacité thermique
de I'absorbeur €, et de son volume V,;, a une température donnée et avec des constantes de temps
données : la résolution est proportionnelle a Met a /Vyps - Le détecteur MMC SMX3 avait une
résolution de 30 eV dans les meilleures conditions expérimentales pour des absorbeurs en AuAg de
1x1x0,07 mm? (soit 95 pJ/K a 20 mK). A partir de ces caractéristiques, on en déduit qu’un MMC avec
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un absorbeur de 0,8 mm? et une épaisseur 50 um aura une résolution de 23 eV (soit 54 pJ/K a 20 mK);
et une épaisseur de 100 um (soit 108 pJ/K) a 20 mK donnera une résolution de 34 eV.

4.2.2 Choix des puces MMC et SQUID

4.2.2.1 Puces MMC

Les absorbeurs, une fois fabriqués, doivent étre couplés thermiquement au senseur magnétique qui
est lui-méme lu par une bobine en forme de méandre. Afin d’optimiser les performances des MMC et
afin de concevoir les MMC en petites séries reproductibles, les MMC sont produits par
microfabrication en salle blanche sur des wafers de silicium. Typiquement, un wafer de 2 pouces peut
contenir une centaine de puces MMC. Usuellement, tous les composants du MMC sont
microfabriqués : les deux absorbeurs, les deux senseurs, les deux bobines de lecture connectées en
parallele, l'interrupteur thermique supraconducteur et les points de contacts électriques et
thermiques.

Le LNHB a fait le choix de dissocier la partie absorbeur du reste de la puce MMC pour les MMC
développés au cours de ses différents projets de métrologie. En effet, en fonction des applications et
des radionucléides mesurés, il est nécessaire d’optimiser a chaque fois les dimensions de I'absorbeur.
S’ils n’étaient pas séparés de la puce, cela nécessiterait de fabriquer de nouvelles puces pour chaque
application. Or, le LNHB ne possede pas de moyens de fabrication et de salle blanche. Au lieu de cela,
des puces sans absorbeur avec des senseurs de différentes tailles et donc de capacités thermiques
différentes ont été optimisées, dessinées et fabriquées par le KIP (Kirchhoff-Institut fiir Physik de
I'université de Heidelberg) ou par I'lMS-KIT (Institut fir Mikro- und Nanoelektronische Systeme de
Iinstitut de technologie de Karlsruhe) dans le cadre de trois projets européens de métrologie (tableau
5 et figure 45). Les absorbeurs adaptés a I'application sont ensuite collés au senseur dont la capacité
thermique est proche de celle de I'absorbeur. Trois modéles de puces MMC ont été considérés au
cours de cette thése : le modeéle MetroBeta (2016 — 2019), le modéle MetroMMC (2018-2021) puis
plus tardivement le modele PrimA-LTD (2021 - 2024). A noter, que ces modeéles n‘ont pas été
développés spécifiquement pour la spectrométrie de photons, mais pour des mesures de sources en
géomeétrie 41, la source étant alors enfermée dans I'absorbeur.
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Tableau 5 Parametres des différents modéles de puces

Type de détecteur MMC XS S

1=
-
x
x

Capacité thermique optimale de

. 8 28 110 400 1700
'absorbeur (pJ/K a 20 mK)

Surface du senseur et du
méandre de la bobine de lecture 249x249 | 335x335 538x538 1427x1427 | 2663x2663
(um?)

Capacité thermique du senseur

7,57 17,9 50,6 308 1170
(pJ/K)
Inductance de la bobine de

3,4 31 8 56 196
lecture (nH)
Pas du méandre de la bobine de

5 10 10 10 10

lecture (um)
Courant permanent optimal (lo)

38,2 67,8 75,7 63,3 67,1
(mA)
Amplitude du signal attendue

23,2 12,9 6,41 2,97 1,61
(mdo/keV)
Résolution en énergie attendue

5,17 9,46 19,1 37,5 74,4

(ev)

Le tableau 5 résume les caractéristiques des différentes tailles de puces et les parameétres optimaux
de fonctionnement pour atteindre la meilleure résolution en énergie a une température de 20 mK et
pour une taille d’absorbeur donnée. Le modele MetroMMC peut étre considéré identique a celui du
MetroBeta, a I'exception de la géométrie du bain thermique de la puce (figure 45): le senseur des
puces MMC de MetroBeta est en Au:Er, tandis que celui des puces MetroMMC et PrimA-LTD est en
Ag:Er. Les puces MetroBeta et MetroMMC ont été produites en cing tailles (XS, S, M, L et XL) et les
puces PrimA-LTD en deux tailles, M et L.

7 mm

F' S

> Fuite thermique

Pad du bain

/ thermique b A
GE

Bain

therr.uque thermique
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Interrupteur

- 50~ KIP 2019 R
thermique
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Figure 45 Modéles de puce MMC: MetroMMC taille L a gauche et PrimA-LTD taille M a droite. Chaque puce comporte
deux senseurs lues par deux bobines de lecture en forme de méandre
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A I'exception du modele XS de MetroMMC et MetroBeta, tous les modeles ont des méandres dont les
pistes supraconductrices en niobium sont d’une largeur de 5 um et distantes de 10 um. Ainsi, pour ces
bobines, I'inductance est proportionnelle a leur surface (égale a la surface du méandre), et pour un
méme courant dans le méandre, le champ magnétique généré dans le senseur est identique.

Les senseurs sont recouverts d’or pour favoriser la conduction thermique du film et sa thermalisation,
en outre, elle protége les senseurs Ag:Er de I'oxydation. Le senseur est connecté au « pad » du bain
thermique via un film d’or dont les dimensions sont ajustées pour obtenir une constante de temps de
descente de I'ordre de la milliseconde a 20 mK comme indiqué Figure 45. Le pad du bain thermique
est un film d’or pour y souder par ultrason de multiples fils d’or jusqu’au support métallique de la puce
MMC. Ce support fait office de bain thermique. Un interrupteur supraconducteur thermique est utilisé
pour générer le courant permanent circulant dans le méandre, il est disposé entre les deux bobines de
lecture. L'interrupteur consiste en un film d’AuPd d’une résistance d’une dizaine d’'ohm déposé sur
une piste de niobium isolée électriquement qui ferme le circuit supraconducteur formé par pas les
deux bobines de lecture (figure 46).

Figure 46 Etapes de création d'un courant permanent dans le méandre d'un MMC.

La figure 46 illustre la procédure de création d’un courant permanent en trois étapes. Le courant
permanent permet d’éviter d’avoir a injecter en continu un courant pour aimanter le senseur et ainsi
éviter d’injecter un bruit de I'extérieur. Pour créer un courant permanent, il faut étre en dessous de
9,2 K pour profiter des propriétés supraconductrices du méandre en niobium. En général, la procédure
est effectuée pendant la descente en froid du cryostat, lorsque la température est a 4,2 K, température
de I'hélium liquide. Il faut d’abord injecter un courant /p de quelques dizaines de mA dans le circuit
supraconducteur fermé formé par les deux bobines de lecture en forme de méandre (figure 46a). Le
courant a la possibilité de passer par deux chemins étant donné que le circuit n’a pas de résistance.
Ensuite, un courant Iy de quelques mA est injecté dans la résistance AuPd, elle chauffe localement par
effet Joule le film de Nb a sa proximité (figure 46b). Une partie du circuit fermé en Nb augmente en
température et il devient résistif. Le courant privilégie donc le chemin avec la résistance nulle, c’est-a-
dire le méandre. Ensuite, il faut arréter d’injecter un courant Iy pour piéger le courant /o dans les deux
méandres (figure 46c¢). Tant que le circuit est a moins de 9,2 K, I, circulera dans le double méandre.
Les deux sources de courant utilisées pour injecter I, et Ip peuvent désormais étre déconnectées.

Comme l'indique la figure 45, les puces comportent différents pads pour les connexions électriques
du MMC. Il faut un minimum de six pads :

- Deux connexions (pads I*/I" ou F*/F") permettent d’injecter un courant lpdans le
méandre et ainsi aimanter le senseur.
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- Deux connexions (pads H*/H") permettent d’injecter le courant /4 dans la résistance
AuPd.

- Deux connexions (pads SQ*/SQ’) connectent les bobines de lecture a la bobine
d’injection du SQUID sur une autre puce.

Les puces PrimA-LTD ont des pads L2+/L2- et L1+/L1- pour pouvoir connecter des puces en série
aisément. Les soudures sur ces pads sont réalisées par ultrason avec des fils en aluminium qui sont
supraconducteurs en dessous de 1,2 K, ce qui est indispensable pour les connexions entre les bobines
de lecture et la bobine d’injection du SQUID. Les pads I*/I" ou F*/F et H*/H sont connectés a des circuits
imprimés assurant les liaisons avec le reste du cablage vers 300 K. Chaque modeéle propose une
disposition de plus de six pads de connexions pour offrir une plus grande flexibilité de disposition entre
plusieurs puces MMC et entre les puces MMC et SQUID.

Le tableau 5 résume les parametres de fabrication et les performances attendues des différentes tailles
de puce. D’apreés ce tableau, pour un absorbeur de 0,8 mm? et d’une épaisseur située entre 50 pm et
100 pum (soit 54 a 108 pJ/K) le choix se portera sur des puces de taille S ou M optimisées pour des
absorbeurs de 28 pJ/K et 110 pJ/K. A noter, qu’au moment de faire ce choix (courant 2022) seules les
puces MetroBeta et MetroMMC étaient en stock. Les puces PrimA-LTD ont été livrées par le KIT mi-
2023.

4.2.2.2 Puces SQUID

Les différentes puces MMC et leurs parametres (tableau 5) ont été optimisés pour une lecture par
certains types de SQUID commercialement disponibles et fournis par la société Magnicon® sous forme
de puce. Pour optimiser le rapport signal sur bruit, il faut que I'inductance de la bobine d’injection du
SQUID soit environ deux fois plus petite que I'inductance du méandre. Les deux principaux parameétres
considérés lors de I'optimisation sont I'inductance de la bobine d’injection L; et I'inductance mutuelle
entre le SQUID et la bobine d’injection M. Les puces MMC sont adaptées soit a des SQUID de lecture
avec L; =2 nH (puces XS, S et M), soit avec L; = 27 nH (puces L et XL). La société Magnicon fournit
des SQUID a double étage, c’est-a-dire avec un SQUID de lecture comme premier étage couplé au
MMC, et un second étage de SQUID de préamplification couplé au SQUID de lecture, consistant a une
guinzaine de SQUID en série. La puce « SQUID » comprend le ou les SQUID, leur bobine d’injection et
leur bobine de contre-réaction. Les deux étages des SQUID peuvent étre fournies sur une méme puce
ou sur deux puces distinctes. L’intérét d’utiliser deux puces est de déporter de la puce MMC la puce
du second étage avec les SQUID en série, car ils dissipent quelques nW, ce qui peut augmenter la
température du bain thermique des MMC et dégrader la résolution. Nous avons fait le choix d’utiliser
une puce intégrant le double étage par souci de compacité et de simplicité du cablage. La figure 47
montre la puce SQUID X114 avec deux voies a double étage dont I'inductance de la bobine d’injection
estL; = 2nH, adaptée aux puces S et M. Le second étage a 14 SQUID d’amplification en série. Chaque
voie du double étage posséde 8 pads pour y connecter par soudure ultrason 10 fils aluminium (les
noms des pads MMC et des puces SQUID sont indépendants) :

- -V/+V pour polariser le second étage, c’est-a-dire les SQUID en série de préamplification et
pour mesurer la tension.

3 http://www.magnicon.com/
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- -FX/+FX pour la bobine de contre-réaction des SQUID du second étage (ces connexions sont
utilisées avec un signal de test pour régler le courant de polarisation du second étage, elles ne
sont pas utilisées lors de la mesure).

- -I/+l permet de polariser le SQUID de lecture.

- -F/+F permet de linéariser le SQUID de lecture en utilisant sa bobine de contre-réaction.

- -INR/+IN permet de coupler la bobine d’injection du SQUID de lecture aux bobines de lecture
du MMC.

Les connexions -1, -V, -FX partagent le méme pad. Les deux fils en aluminium connectant -INR/+IN de
la puce SQUID a SQ*/SQ" de la puce MMC doivent étre le plus court et le plus proche I'un de I'autre
possible, car I'ouverture entre ces fils correspond a une inductance parasite L, par laquelle le signal
des MMC est réduit. C'est pour cette raison qu’il y a trois ou quatre groupes de connexions SQ*/SQ
sur les puces MMC pour choisir la disposition minimisant la longueur et I'ouverture de ces fils.

Figure 47 Puce SQUID du modele X114 comportant deux voies (A et B) de SQUID double étage

4.2.2.3 Testdes puces MMCa 4,2 K

Le rendement de fabrication des puces MMC n’est pas de 100%. Il arrive fréquemment que les puces
MMC ne soient pas fonctionnelles a basse température. Les différentes puces MetroMMC et
MetroBeta de taille S et M ont été testées a 4,2 K pour vérifier leurs performances et aussi pour
déterminer certains de leurs parameétres. Cela a également permis de vérifier que le stock de puces
fonctionnelles était suffisant pour réaliser la matrice de 8 pixels nécessitant 4 puces MMC. Le test est
réalisé a I'aide d’'une canne de test permettant de tester quatre puces MMC dans un vase d’hélium
liquide. Les puces MMC sont collées sur un circuit imprimé (PCB pour printed circuit board) et
connectées a des puces SQUID simple étage.

La canne de test permet de réaliser trois tests. Le premier est de déterminer I'inductance du méandre.
Elle est obtenue a partir d’'une mesure du spectre de bruit a 4,2 K du signal a la sortie de I’électronique
a SQUID. En effet, a cette température, les fils en aluminium reliant les bobines de lecture a la bobine
d’injection du SQUID (qui sont-elles en niobium et supraconductrices a 9,2 K) sont résistifs, voir figure
48, et produisent un bruit blanc Johnson dont la densité spectrale en courant S; est donnée par :
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Equation 4-6

4kgT
SI: R

Ou kg est la constante de Boltzmann, T la température et R la résistance de chaque fil d’aluminium.
Les résistances R des fils d’aluminium connectées aux bobines forment un filtre passe-bas LR dont la

fréquence de coupure est donnée par :
Equation 4-7

f R
¢ ZT[ " LtOt

Ou L, est I'inductance totale du circuit des bobines d’injection et de lecture, soit Ly, = L; + Ly, +
Ly, /2 ou L;est I'inductance de la bobine d’injection au SQUID, L, I'inductance d’'un méandre et L,

I'inductance « parasite » formée par la connexion entre les méandres et |la bobine d’injection.

Bobine Fil en
de lecture aluminium
N, L p

m |

Y

J_|-|-|-|_[ Bobine
d’injection

LI"I‘I

Figure 48 Circuit formé par les bobines de lecture, le SQUID et les fils d’aluminium.

La densité spectrale de flux magnétique dans le SQUID en fonction de la fréquence est alors donnée

par :
Equation 4-8
4kgT 1
So(f) = Mfs T(T + So.s0
fc

)

Ou le premier terme est la densité spectrale de bruit Johnson des résistances R, M;s est I'inductance
mutuelle entre la bobine d’injection et le SQUID. Le deuxieme terme S¢ 5o est la densité spectrale de

flux magnétique propre au SQUID qui peut étre approximée par un bruit blanc.
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Figure 49 Densité spectrale de flux magnétique mesurée pour une puce de taille M et ajustée avec /’équation 4-8.

La figure 49 montre la densité spectrale de bruit exprimée en flux magnétique et mesurée pour une
puce de taille M avec un SQUID de type Supracon* VC1A. En ajustant I’équation 4-8 au spectre mesuré,
les caractéristiques suivantes ont été déduites: R = 0,0048 (), L;,; = 11,06 nH.

Le second test consiste a mesurer l'intensité du courant nécessaire pour ouvrir l'interrupteur
supraconducteur (étape b) de la figure 46. Pour cela, on injecte un signal sinusoidal d’'une fréquence
de quelques kHz dans les méandres via I, (figure 46.a et figure 48), I'essentiel du signal passe par
I'inductance Ly puisque Ly << L,,. Peu de signal passe vers la bobine d’injection, on observe donc
un faible signal sinusoidal a la sortie de I'électronique a SQUID. Un courant est injecté dans I et
augmenté progressivement jusqu’a observer une grande sinusoidale a la sortie du SQUID, signifiant
que l'interrupteur est ouvert, c’est-a-dire résistif (figure 46.b), forcant le signal a passer par le méandre
et la bobine d’injection du SQUID.

Le dernier test détermine le courant critique, c’est-a-dire I'intensité du courant maximum que peut
supporter le méandre avant de perdre ses propriétés supraconductrices. Pour cela un courant Iy est
injecté dans l'interrupteur supraconducteur pour le maintenir ouvert pendant qu’un courant croissant
Iy est injecté dans le méandre jusqu’a ce que la tension mesurée aux bornes du méandre
augmente brutalement, car le méandre perd sa supraconductivité : on a alors atteint le courant
critique.

Sur I'ensemble des puces MetroBeta et MetroMMC testés, 7 puces S et 4 puces M avaient les
caractéristiques requises et étaient fonctionnelles. Leur courant critique était de I'ordre de 200 mA,
largement supérieur au courant optimal d’environ 70 mA (voir tableau 5), et le courant d’ouverture de
I'interrupteur était compris entre 2,8 et 3,7 mA. Comme le futue MMC doit disposer de quatre puces,
les puces de taille S ont été sélectionnées afin d’avoir des puces de rechange en cas de défaut pour
I'une d’entre elle. Malheureusement, comme nous le verrons dans la section suivante aucune de ces
puces n’a fonctionnée a trés basse température, nous nous sommes ensuite tournés vers quatre puces
PrimA-LTD M.

4 http://www.supracon.com
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4.2.3 Conception du montage pour les puces MetroMMC

L’objectif du nouveau détecteur est d’avoir 8 pixels, soit 20 coups par seconde, pour obtenir environ
25 millions de coup sur deux semaines. Le détecteur doit étre capable de mesurer des énergies
inférieures a 200 keV avec une résolution attendue de 20 eV. Le montage du détecteur a été congu et
optimisé de sorte a pouvoir supporter quatre puces MetroMMC S et 2 puces SQUID X114W, a deux
voies et a double étage (soit quatre SQUID a double étage). Les puces MetroMMC n’ayant pas
fonctionné, il a d( étre adapté aux puces PrimA-LTD, rendant le montage moins optimum.

Le montage a été modélisé a I'aide de SolidsWork pour les piéces mécaniques et sous Eagle pour les
circuits imprimés. Il est constitué de deux platines, une platine pour les détecteurs et leur SQUID et
une platine pour les sources incluant un passeur cryogénique de sources. Chaque platine est munie de
pinces permettant de fixer les platines a trois tiges, les reliant mécaniquement et thermiquement a la
boite a mélange du cryostat.

4.2.3.1 Platine détecteur

Les puces MMC et SQUID sont collées avec de I'époxy Stycast 1266 sur les supports de puce MMC,
indépendants et détachables figure 50. Ainsi, en cas de puce défectueuse, elle peut aisément étre
remplacée. Les quatre supports de puces MMC sont fixés sur la base de supports de puces MMC. Il y a
deux bases de support SQUID accueillant chacune un support SQUID. Les bases pour les supports
SQUID et MMC ne se touchent pas. En effet, les SQUID dissipent de la puissance et s’il y a un contact
thermique direct entre les supports SQUID et MMC alors la température des puces MMC risque d’étre
plus élevée.

Support de puce
sQuiD

Support de puce
— MMC

v Support de porte
collimateur

Base du support -~

de puce SQUID Base du support de

puce MMC

\

Base du
détecteur

Platine détecteur

‘"
:
:
5
N

Figure 50 A gauche, rendu d’image Solidworks de la platine du détecteur et des supports pour les puces MMC et SQUID. A
droite vue de haut des supports de puces MMC et SQUID (cf. figure 53)

Les supports possedent quatre circuits imprimés, deux circuits imprimés dédiés a la connexion des
puces MMC et deux pour les deux puces SQUID. Les circuits imprimés ont l'arriere et des vias
(connexions entre les deux faces) dorés pour assurer un meilleur transfert thermique. Un circuit
imprimé permet de connecter les méandres et les interrupteurs thermiques de deux puces MMC en
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série. Ce systéme en série permet de réduire d’un facteur deux le nombre de fils pour générer les
courants permanents et de rendre le circuit imprimé plus compact. Néanmoins, il y a le risque que si
sur l'une des puces MMC, le méandre ou l'interrupteur supraconducteur sont défectueux, les deux
puces MMC en série sont inutilisables. Les supports des puces SQUID maintiennent un porte-
collimateur sur lequel est fixé le collimateur en tungstene (figure 51). Le tungsténe a I'avantage d’avoir
un numéro atomique élevé (74) et une masse volumique élevée (19,3 g/cm?) offrant un fort pouvoir
d’absorption des photons qui pourraient interagir dans I'environnement des absorbeurs et des
senseurs. Les piéces en cuivre des étages détecteurs ont été recuites a une température de 1020° C
pour augmenter leur conductivité thermique et éliminer des traces de dihydrogene qui ont la propriété
de relaxer de la chaleur pendant plusieurs semaines en dessous de quelques dizaines de mK. Les pieces
en cuivre ont ensuite été dorées pour éviter leur oxydation et ainsi améliorer les contacts thermiques
avec d’autres pieces métalliques.

Latex pad with __~ E Source disk

source deposit f( \ .
_— -
i Collimateur

Collimator support Be filter

“

Absmb,{: 0.3mm 0.05 mi \
EEEEN ]

2mm =

MMC 0.4 mny

EEEEEEEEEEE
5mm

fm Support collimateur

Figure 51 A gauche, coupe du montage au niveau du MMC, du support de la source et du collimateur. A droite plan du
collimateur pour les puces MetroMMC.

Un filtre en béryllium d’une épaisseur de 3 mm est placé sur le collimateur (figure 51). Il est utilisé pour
absorber les particules alpha, les électrons de conversion interne et les électrons Auger émis lors de la
désintégration radioactive tout en laissant passer les photons de quelques keV. Son épaisseur
déterminée a I'aide de simulation par méthode de Monte Carlo. L’épaisseur a été choisie de sorte a ce
gue les électrons ayant une énergie de 1 MeV soient stoppés, tandis que les photons ayant une énergie
supérieure a 15 keV ne sont pratiquement pas absorbés. Un blindage électromagnétique en plomb
protége le détecteur jusqu’a la platine. Il permet de protéger les MMC et les SQUID du champ
magnétique terrestre résiduel et des perturbations électromagnétiques. En effet, les SQUID sont tres
sensibles au champ magnétique, notamment les SQUID de préamplification en série.

4.2.3.2  Platine source et passeur cryogénique de sources

Pour mesurer les énergies des photons des radionucléides listés dans les tableau 3 et tableau 4, nous
avons fait le choix d’utiliser un passeur de sources cryogénique pour deux raisons. Comme le cryostat
ne possede pas de fenétre d’entrée, la source est placée a froid avec le détecteur. Nous avons fait le
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choix de mesurer plusieurs sources avec pour chacune d’elles un mélange de radionucléides différent
listé dans le tableau 7 de la page 99, ceci afin de minimiser les interférences spectrales entre pics.
Auparavant, pour mesurer plusieurs sources, il était nécessaire de descendre en température et
réchauffer cryostat pour manuellement remplacer la source et ainsi recommencer la procédure de
refroidissement du cryostat pour la source suivante. Cela est couteux en temps et en hélium. De plus,
généralement, les conditions expérimentales entre deux descentes en froid ne sont pas
reproductibles : la température de base du cryostat, le bruit des SQUID, les sensibilités des MMC
peuvent étre différentes, ce qui démultiplie le temps d’analyse et de traitement de données, car les
non-linéarités peuvent étre différentes entre chaque mesure.

_ Disque
source

Plateau
source

~ Moteur
cryogénique

20 mm

Figure 52 A gauche, passeur de source avec quatre emplacements. A droite vue d’ensemble du détecteur et du passeur de
source dans le cryostat

La figure 52 représente le passeur de sources ainsi que sa disposition. Il peut porter jusqu’a quatre
sources mesurées séquentiellement pour une seule descente en froid du cryostat. Le passeur de
sources est constitué de deux parties :

- Un moteur piézoélectrique rotatif sans fin fourni par la société JPE°. Ce moteur est compatible
avec des températures jusqu’a 10 mK. La position est lue par un encodeur optique avec 850
positions pour 360°. En conséquence, une fibre optique a été installée dans le cryostat jusqu’au
moteur. Le moteur peut supporter une masse totale de 200 g.

- Un plateau source permettant de maintenir quatre disques d’un diametre de 24 mm sur
lesquels sont déposés les mélanges de radionucléides. Une rotation de 90" permet de passer
d’une source a 'autre.

5> https://www.jpe-innovations.com/cryo-uhv-products/cryo-rotary-motor/
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4.2.3.3 Assemblable des puces et de leurs absorbeurs

4.2.3.3.1 Puces MetroMMC

Une fois les puces MetroMMC sélectionnées, huit absorbeurs en demi-lune d’une surface de 0,8 mm?
et d’une épaisseur 50 um ont été fabriqués avec de I'or 5N. Les absorbeurs sont disposés par deux sur
une puce de sorte a former un disque de rayon de 0,65 mm. Chaque absorbeur a une capacité
thermique de 45 pJ/K a 20 mK. Ils ont été collés avec de la Stycast 1266 sur les senseurs des puces
MetroMMC de taille S figure 53. Lors de la polymérisation de I'époxy, I'absorbeur est pressé sur le
senseur avec une masse de quelques centaines de grammes et tout en chauffant a 50 °C pendant 24 h
pour avoir une couche de colle la plus fine possible, ce qui minimise I'impédance thermique entre les
deux parties et minimise la constante de temps de montée. Le collimateur en tungsténe de 1 mm
d’épaisseur avec quatre trous de 0,6 mm de rayon ouvert au niveau des absorbeurs en demi-lune
repose a environ 300 um des absorbeurs figure 50.

Puce SQUID X114W Puces MetroMMC S

4 absorbeurs demi-lune

Figure 53 En haut a gauche, photo des supports de puces et des puces MetroMMC une fois assemblées. En haut a droite,
zoom sur deux des quatre puces MetroMMC avec leurs quatre absorbeurs demi-lune. En bas, photo des supports et du porte
collimateur et du collimateur.

Lors de la premiere descente en froid du détecteur, aucune des puces MetroMMC n’a fonctionné sans
raison évidente. Une hypothése est que les interrupteurs thermiques supraconducteurs ont été
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endommagés lors du collage des absorbeurs. En effet, comme le montrent les figure 45 et figure 53,
ils sont trés proches des deux senseurs et situés sous les absorbeurs.

4.2.3.3.2 Puces PrimA-LTD

Les puces MetroMMC S ont été remplacées par quatre puces PrimA-LTD M, Ces puces ne disposent
gue de deux tailles, M et L. La taille L est adaptée a des absorbeurs de capacité thermique beaucoup
plus importante (tableau 5). Etant donné la disposition des senseurs sur ces puces (figure 45), et aussi
pour épargner les interrupteurs thermiques d’un possible dommage, les absorbeurs de 50 um
d’épaisseur ont été découpés sous forme rectangulaire d’une surface de 0,75x1,4 = 1,05 mm? (figure
54). Leur capacité thermique est de 71 pJ/K a 20 mK, plus élevée que celle de 45 pJ/K pour les
absorbeurs demi-lune, mais elle est aussi plus proche de la capacité thermique de I'absorbeur pour
laquelle les puces PrimA-LTD M ont été optimisées, 110 pJ/K (tableau 5). Les puces ont été collées avec
de I'epoxy Stycast 1266 de la méme maniére que pour les absorbeurs demi-lune, mais en prenant soin
de tenir a distance l'interrupteur thermique. Le collimateur fabriqué pour les absorbeurs demi-lune
n’étant plus compatible avec la géométrie et la disposition des absorbeurs rectangulaires, le
collimateur a été remplacé par deux rectangles de plomb de 1,5 mm d’épaisseur (figure 54).

Rectangle de plomb de
1,5 mm d’épaissseur

Puce SQUID X114W Puces PrimA-LTD M

2 absorbeurs

4 absorbeurs
rectangulaires

Figure 54 A gauche, photo des supports de puces et des puces PrimA-LTD une fois assemblées sous deux rectangles de
plomb. A droite, zoom sur deux des quatre puces PrimA-LTD avec leurs quatre absorbeurs rectangulaires.

4.2.4 Performances attendues avec les puces MetroMMC et PrimA-LTD

Dans la section 4.2.1, la résolution a été approximativement estimée autour de 20-30 eV. Nous allons
calculer la résolution en énergie attendue pour les deux tailles d’absorbeur, a savoir les absorbeurs
demi-lune de 0,66 mm? et les absorbeurs rectangulaires d’une surface de 1,08 mm2. Pour les
absorbeurs demi-lune, les calculs de résolution ont été effectués avec les puces MMC de type
MetroBeta (senseur Au:Er) et pour les puces MetroMMC (senseur en Ag:Er), et pour les tailles S et M
pour chaque puce. Nous avons gardé les mémes parameétres pour le senseur en ce qui concerne la
concentration en erbium et la hauteur du senseur par simplicité. Pour les absorbeurs rectangulaires,
les calculs ont été effectués pour les puces PrimA-LTD M, dont les senseurs sont en Ag:Er ; nous avons
également réalisé le calcul pour les senseurs Au:Er a titre de simple comparaison.
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La résolution en énergie AEgy s peut étre calculée a I'aide de la puissance équivalente de bruit (NEP,
noise equivalent power) d’intégrée dans le domaine fréquentiel.

Equation 4-9

1

AE 235fm[4df]2
FWHM = 4 NLDZ
o LNEP?

La NEP est elle-méme donnée par le rapport entre la densité spectrale de bruit S,, et la responsivité
du détecteur p,, c’est-a-dire la dépendance du signal dans le domaine fréquence lorsque que le
détecteur regoit de I'énergie.

Equation 4-10

ez

S
NEPZ = —%__

~k e~

(Pa Pa)

Cela permet donc de tenir compte de la dépendance fréquentielle du bruit et de la structure
temporelle du signal. Pour calculer la responsivité il faut donc connaitre I'amplitude des impulsions par
unité d’énergie déposée et les constantes de temps des impulsions. Les constantes de temps de
montée et de descente sont respectivement de 1 ps (limitée par I'électronique) et de 1 ms (imposée
par la géométrie et la conductivité du lien thermique). L’'amplitude du signal doit étre calculée a partir
des parameétres géométriques suivants résumés dans le tableau 5 :

- surface du méandre et du senseur selon la taille de la puce S et

- distance entre les pistes du méandre p (10 um)

- largeur des pistes du méandre w (5 um)

- distance entre les pistes du méandre et le senseur imposée par le couche d’isolation électrique
SiO2 (environ 250 nm)

- hauteur du senseur

- courant permanent parcourant le méandre

Ceux-ci permettent de calculer par simulation par éléments finis le champ magnétique produit dans le
senseur. La figure 55 montre la distribution du champ magnétique créé par un courant de 100 mA dans
un senseur de 2,5 um de hauteur a 250 nm au-dessus du méandre. La valeur moyenne du champ
magnétique est proportionnelle au courant permanent.

Le champ, la température du détecteur et la concentration en erbium permettent ensuite d’interpoler
les grandeurs thermodynamiques du senseur issues de tables compilées par I'université de Heidelberg
[89]. Ces tables contiennent la capacité thermique et la variation d’aimantation par Kelvin et
I"'aimantation du systeme Au:Er pour 9 valeurs de concentration en erbium, 19 températures et 21
champs magnétiques.
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Figure 55 Distribution du champ magnétique B produit par un courant de 100 mA circulant dans le méandre et distribution
du facteur de couplage G entre le senseur et le méandre. L encart montre une coupe du méandre avec les lignes de champ
magnétiques créées autour de chacune des pistes du méandre.

La variation d’aimantation par degré Kelvin est convertie en la variation d’aimantation par keV déposé
grace aux capacités thermiques du senseur et de I'absorbeur. Une fois I'amplitude calculée en variation
d’aimantation par keV, elle est convertie en variation de flux magnétique dans le SQUID, grace au
facteur de couplage G entre le senseur et le méandre, aux inductances des méandres et de la bobine
d’entrée au SQUID, et de l'inductance mutuelle entre le SQUID et la bobine d’entrée (voir la section
3.3.2.4.1). Le facteur de couplage G est proportionnel au champ magnétique B et présente la méme
distribution figure 55.

Il n’y a pas de données tabulées pour le matériau Ag:Er similaires a celle de I’Au:Er. En revanche, il est
simple de les calculer a partir de ces dernieres en supposant que la seule différence entre les deux
systémes soit la force de I'interaction RKKY (voir la section 3.3.2.3.1.2). L’astuce décrite dans [117] et
[118] consiste a calculer les grandeurs thermodynamiques avec les données de I’Au:Er pour une
concentration en erbium plus élevée, car I'interaction RKKY augmente avec la concentration. La force
d’interaction RKKY est paramétrée par le facteur a (équation 3-26 et équation 3-22) pour calculer les
grandeurs thermodynamiques en accord avec celles mesurées. Pour I'’Au:Er ce parametre est
@ay:pr = 5 tandis que pour I'Ag:Er ay4pr = 12,5, I'interaction RKKY est 2,5 fois plus importante. Donc
|’aimantation et la capacité thermique du senseur AgEr pour une concentration xag.gr est calculée avec

XAUE:T

les données d’Au:Er pour une concentration — " xAgEr , puis multiplié par le rapport —=

TAg: Er
La densité spectrale de bruit du détecteur tient compte des contributions suivantes :

- les fluctuations thermodynamiques de I'énergie interne du senseur et de I'absorbeur. Elles
peuvent étre représentées par la somme de deux bruits blanc de niveaux différents et avec deux
fréquences de coupure différentes données par les constantes de temps de montée et de
descente,

- le bruit du SQUID se composant d’un bruit 1/f et d’un bruit blanc, le niveau de bruit blanc et le
bruit a 1 Hz sont données par le fournisseur de SQUID Magnicon.

- Lebruit 1/ des ions erbium calculé a partir de la formule empirique de I'équation équation 3-36.

Sachant qu’une puce possede deux senseurs et deux absorbeurs couplés au SQUID, ils produisent
chacun de maniére non corrélé leur bruit 1/fissu des ions erbium et leur bruit thermodynamique. Leur
contribution est donc sommée quadratiquement. La figure 56 représente le résultat du calcul de la
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densité spectrale de bruit magnétique produit par les deux absorbeurs demi-lune, les deux senseurs
et le SQUID. Le bruit 1/f des ions erbium domine sur une large gamme de fréquence entre les trés
basses fréquences et environ 10 kHz, alors que c’est le bruit blanc du SQUID qui domine au-dela de
10 kHz. L'impact du bruit sur la résolution doit étre comparée a la responsivité du signal. La figure 56
montre la dépendance dans le domaine fréquentiel du bruit, de la responsivité et du rapport signal sur
bruit exprimée en 1/ NEP?. Le rapport signal sur bruit est maximum autour de 100 Hz. Bien que le
bruit thermodynamique a une faible contribution par rapport aux autres bruits, il domine la ou le
rapport signal sur bruit est maximum. Pour atteindre la meilleure résolution en énergie, le filtrage
appliqué devra préserver le rapport signal sur bruit dans cette gamme de fréquence, a savoir un filtre
passe-haut et un filtre passe-bas devront avoir des fréquences de coupure respectivement de quelques
dizaines de Hz et environ 1 kHz. De plus, toutes les sources de bruit n’ont pas été considérées ici, par
exemple, il faudra prendre soin de limiter autant que possible le bruit 50 Hz et de ses harmoniques dus
au réseau électrique, qui apparaissent dans la gamme de fréquence du rapport signal sur bruit
maximum.

lons erbium 0
1
--8SQUID e
-=Fluctuations thermo.
—Contribution globale

108

~——Responsivité p2

Bruit magnétique (&,/Hz""?)
3

‘\\ o 1074 :|—Densité spectrale de bruit S,,
% —1/NEP?
10° 10? 10 108 10° 102 10* 10°
Fréquence (Hz) Fréquence (Hz)

Figure 56 : A gauche, le bruit de flux magnétique et ses différentes contributions produites dans le SQUID par un MMC avec
une puce MetroMMC de taille S et deux absorbeurs demi-lune. A droite, comparaison normalisée entre la responsivité, la
densité spectrale de bruit.

A partir de ces calculs basés sur I'’équation 4-9 et I'équation 4-10, les résolutions en énergie ont été
calculées pour chacune des cing puces : deux puces MetroBeta (taille S et M), deux puces MetroMMC
(taille S et M) et une puce ROS (taille M). La tableau 6 résume les résultats de ces calculs pour deux
températures, 15 mK et 20 mK.

95



Tableau 6 Résultats des calculs de la résolution en énergie a 15 et 20 mK, pour les différentes puces disponibles au cours de
la thése. Le nom des puces est indiqué en vert. Pour les puces MetroMMC et MetroBeta, I’absorbeur a une capacité thermique
de 45 pJ/K & 20 mK, alors que pour les puces PrimA-LTD, elle est de 71 pJ/K.

Taille S (335 mm)? Taille M (538 um)?
Senseur T o AE A Senseur T b AE A
(mK) (mA) (eV) (u®0/keV) (mK) (mA) (eV) (n®0/keVv)
Ag:Er 15 80 74 12,4 Ag:Er 15 70 8,2 11,7
(MetroMMC) 20 100 10,7 9,0 (MetroMMC) 29 90 11,2 9,0
Au:Er 15 60 67 18,5 Au:Er 15 60 72 17,5
(MetroBeta) 20 70 10,0 12,5 (MetroBeta) 20 70 10,1 12,5

PrimA-LTD M (495 pum)?
Senseur T fo AE A
(mK) (mA) (ev) (ud0/keV)

15 90 10,1 8,4
Ag:Er

20 100 14,2 6,2

15 60 8,7 13,0
Au:Er

20 80 12,7 9,0

Concernant les puces MetroMMC et MetroBeta, la différence de résolution entre les deux tailles S et
M n’est pas significative, elle est au plus de 10%, de méme que la différence entre les puces MetroMMC
et MetroBeta qui possédent deux matériaux de senseur différents. Bien que la différence d’amplitude
de signal A entre les puces MetroMMC et MetroBeta est importante (plus de 30%), a cause de
I'interaction RKKY plus importante dans I’Ag:Er, cette différence est compensée par un nettement plus
faible bruit 1/f pour I’Ag:Er. L'utilisation de senseur Au:Er apparait toujours plus avantageux en termes
de résolution, mais il faut nuancer les résultats par le fait que la capacité additionnelle due au moment
quadrupolaire de I'or n’est pas prise en compte dans le calcul (cf. partie 3.3.2.3.2). Cette capacité
additionnelle ajoute une constante de temps de descente rapide de I'impulsion (quelques centaines
de microsecondes) et réduit alors le rapport signal sur bruit et a dégrader la résolution.

Nous avions choisi d’utiliser les puces MetroMMC pour concevoir le détecteur et son montage, mais
face a des aléas expérimentaux, nous avons été contraints d’utiliser des puces PrimA-LTD M avec des
senseurs Ag:Er et des absorbeurs rectangulaires. Le tableau 6 montre que la résolution est dégradée
d’environ 25% par rapport aux puces MetroMMC M et MetroBeta M. La raison est que la capacité
thermique de leurs absorbeurs rectangulaires est 58% plus importante que celle des absorbeurs demi-
lune. La résolution est dégradée de vV60% = 26%. Si les conditions expérimentales correspondent aux
parametres utilisés pour ces calculs théoriques, la résolution devrait satisfaire I'objectif d’avoir un
détecteur avec moins de 20 eV de résolution.
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4.3 Les sources radioactives

Pour mesurer les énergies listées dans les tableau 3 et tableau 4, quatre sources ont été préparées
pour étre placées sur le passeur de sources. Elles sont composées de plusieurs radionucléides avec au
moins un radionucléide avec des raies étalons. En effet, il est préférable d’étalonner le détecteur sur
toute sa plage de mesure pour corriger le plus efficacement possible la non-linéarité. De plus, il faut
des raies étalons dont I'énergie est proche des raies que I'on souhaite mesurer, tout en évitant des
interférences entre raies. Etant donné que plusieurs sources sont mesurées dans une méme session
de mesure, il faut au moins un radionucléide étalon commun a toutes les sources.

4.3.1 Interférences entre pics en énergies et choix des mélanges

Etant donné que les sources sont des mélanges de trois a quatre radionucléides, il est possible que les
raies des radionucléides étalon et a mesurer interferent entre elles en fonction de I'écart en énergie
entre les raies, de la largeur naturelle des raies X et de la résolution en énergie du détecteur. Pour
estimer la compatibilité entre les différents radionucléides d’une source, des simulations par méthode
de Monte Carlo ont été effectuées avec le code Penelope, en plus des raies émises par les
radionucléides cela permet de tenir compte des pics d’échappement qui s’ajoutent aux raies a
mesurer.

La simulation a été effectuée a I'aide du code PenNuc couplé au code Penelope [116] [119]. PenNuc
simule les cascades des particules émises par désintégration pour chaque radionucléide, les données
sont basées sur des données de désintégration recommandées par la DDEP [37], notamment pour ce
qui nous concerne les énergies et les intensités d’émission photonique. Il génere les particules puis le
code Penelope simule leur trajectoire ainsi que les interactions rayonnement-matiere. Les spectres en
énergie pour chaque radionucléide des tableau 3 et tableau 4 ont été simulés, puis combinés pour
vérifier les possibles interférences. La simulation considere que le systéme est dans le vide. Il est
constitué d’'un absorbeur en or d’une épaisseur de 50 um a une distance de 2,5 mm d’un filtre en Be
qui lui a une épaisseur de 3 mm. La source est placée a 1,5 cm de I'absorbeur et chaque simulation
comporte 5 a 8 millions de désintégrations. Les spectres ont été convolués avec une gaussienne d’une
largeur de 10 eV représentant la résolution du détecteur.
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Figure 57 Spectre simulé du mélange 3 du lot 1 avec un exemple d'interférence

Les spectres simulés ont été tracés selon plusieurs combinaisons de radionucléide pour vérifier la
présence d’interférences sur les pics importants pour la mesure. Les combinaisons de radionucléides
pour lesquelles il n’y a pas d’interférences sur les pics cibles ont été sélectionnées, comme le spectre
figure 57. Il y a certes quelques interférences mais elles sont minimes et sur des pics non exploités. La
figure 57 montre de nombreux pics pour les plus faibles énergies et moins a partir de 60 keV. Cela est
di au fait qu’a faible énergie, il y a des raies X et gamma mais aussi les pics d’échappement, tandis
gu’apres 60 keV, il ne reste que quelques raies gamma. Les mélanges compatibles, c’est-a-dire sans
interférences sur les pics ciblés sont présentés tableau 7.

4.3.2 Activités des mélanges

Une fois les radionucléides par mélange sélectionnés, les activités nécessaires par radionucléide et par
mélange ont été calculées. Comme l'indique le tableau 7, il y a deux lots de sources Ces lots ont été
congus pour deux cessions de mesure, soit deux descentes en froid du cryostat pour lesquelles la
distance entre les sources et le détecteur était différente. Les activités sont estimées en fonction du
taux de comptage visé. En effet, si I'activité est trop élevée pour le taux de comptage du détecteur, il
va y avoir des probabilités d’empilements d’impulsion importantes. Cependant, si I'activité est trop
faible, alors il n’y aura pas assez de statistiques dans les pics mesurés, ce qui augmentera l'incertitude
sur les énergies des raies a déterminer. Le nombre de photons absorbés par pixel par seconde est de
I’ordre d’environ 2,5 coups par seconde, le détecteur étant constitué de 8 pixels, un taux de comptage
optimal de 20 coups par seconde est visé. Les activités des lots 1 et 2 ont été calculées a I'aide de
I’équation 4-1 en fonction du taux de comptage, du facteur géométrique du détecteur et du
rendement intrinséque du détecteur tout en prenant en compte la transmissibilité du filtre en
béryllium du détecteur. Comme l'indique le tableau 7, les mélanges du lot 1 ont une plus faible activité
que pour le lot 2, car la distance entre les sources et le détecteur du lot 1 était plus courte. Toutes les
sources sont constituées d’au moins un radionucléide & mesurer et de deux étalons adaptés : le °’Co
et 19Yb. Ils permettent de corriger la non-linéarité du détecteur sur une plage en énergie entre
14,4 keV et 136,5 keV. L’autre étalon est le 1>3Gd, il est utilisé en fonction du radionucléide mesuré. Le
lot 1 est congu pour mesurer du 21°Pb, 2**Am, 2*3Am, *>Eu et du 1°°Cd, pour le lot 2 est du *3Ba a été
ajouté. La proportion d’activité en 2**Am est moindre pour le lot 2, car la quantité de solution
radioactive était insuffisante.
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Tableau 7 Mélanges et estimation des activités des radionucléides

Activité Activité Activité Activité
Mélange 1 Mélange 2 Mélange 3 Mélange 4
g (Ba) € (Ba) g (Ba) g (Ba)
ZZCO-Z;;Pb- 57Co-243Am- 57Co-155E y- 57Co-109Cd-
Am-153Gd- 7200 153G d-19Y 3700 169vh 2600 169vh 1900
169Yh
Lot 1 57Co 1300 57Co 700 57Co 700 57Co 700
210pf 3600 243Am 2000 155gy 1500 109¢cd 800
241Am 1400 153Gd 600 169Yh 400 169Yh 400
153Gd 500 169Yb 400
169Yh 400
Activité Activité Activité Activité
Mélange 1 Mélange 2 Mélange 3 Mélange 4
g (Ba) € (Ba) g (Ba) g (Ba)
57Co-210pp-
57 _155 o 57, _109 5 57 _169 -
2Am-155Gd- | 65000 | o tY 68000 CoCd- | 54000 | 0P 34000
Yb 169Yb 13333
169Yh
Lot 2 57Co 20000 57Co 20000 57Co 20000 57Co 8000
210pp 15000 155Ey 40000 103Cd 26000 169Yh 13000
21Am 18000 169Yh 8000 169Yh 8000 133B3 13000
153Gd 4000
169Yh 8000

4.3.3 Production des sources

Les sources ont été fabriquées a partir de solutions radioactives dont les activités massiques sont
connues. Une solution radioactive par radionucléide était disponible, a I’exception de ®°Yb dont le cas
sera détaillé ci-dessous.

Tableau 8 Solutions des radionucléides avec leur acide et leur entraineur a la date de référence 15/12/2023

Radionucléide 57Co  |5Eu |1%°Cd |'3Gd | 2*'Am |***Am |%%Pb |33Ba
Activité massique

avant dilution 252 419 723 204 877 39 252 457

(kBa/g)

Milieu HCI HCI HCI HCI HNOs3 HCI HNOs | HCI

Entraineur CoCl2 | EuClz | CdClz | GdClz | EuCls | aucun | aucun |BaClz

Comme indiqué tableau 8, les radionucléides sont conservés dans de |'acide. L'acide permet de
stabiliser le radionucléide en solution, il réagira peu avec celui-ci et ne créera pas d’agrégats qui sont
susceptibles de modifier I'activité massique en solution. En plus de I'acide et du radionucléide, la
solution est souvent constituée d’un entraineur. L’entraineur est un sel de I’élément non radioactif du
radionucléide ou chimiquement proche de celui-ci®. Il faut en effet qu’ils soient chimiquement
compatibles. Il permet de stabiliser la solution, de diminuer I'adsorption du radionucléide sur la paroi
du récipient contenant la solution. En effet, les atomes de radionucléides peuvent se fixer sur les

5 Pour certains éléments comme I"américium, il n’y a pas d’isotope stable dans la nature, dans ce cas
I’europium est I’élément qui a le comportement chimique le plus proche de I'américium.
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parois, ce qui diminue I’activité massique de la solution. L’entraineur permet de saturer les parois a la
place des radionucléides. Pour atteindre les activités visées dans le tableau 7, une masse de solution
est prélevée avec un pycnomeétre. Au préalable, le pycnometre est effilé en ramollissant I'extrémité
avec une source de chaleur, ce qui permet de déposer des gouttes plus petites et plus précisément a
la surface des supports de source. Le pycnometre est pesé avant et aprés dépot pour déterminer la
masse et I'activité déposée. Puis, la goutte déposée est séchée par évaporation en plagant la source
dans une étuve a 70°C; il ne reste qu’un dép6t cristallin comportant le radionucléide et I'entraineur.
Plusieurs gouttes sont déposées dans les sources pour atteindre I'activité requise ; pour replacer une
nouvelle goutte, il faut attendre I'évaporation de la précédente.

L'un des radionucléides a été produit sur demande a I'aide du cyclotron Arronax Nantes. En effet, le
189Yb est produit en bombardant une feuille de Tm avec des deutérons d’environ 15 MeV.. Le *%°Yb est
produit en utilisant une feuille de **Tm avec la réaction suivante :

169Tm +?H > 1%%vb + 2n

En effet, lorsqu’un atome de %°Tm absorbe un deutéron, il est possible qu’il devienne un atome de
18%Yh et qu’il y ait émission de deux neutrons. Cependant, le *°Yb n’est pas le seul radionucléide
produit.
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Figure 58 A gauche, table des radionucléides autour du ¢°Yb et a droite la section efficace pour le *°Tm en fonction de
[’énergie du deutéron et les radionucléides produits [44]
En effet, comme l'indique la figure 58, il y a plusieurs radionucléides produits dont certains sont
indésirables. Dans le cas idéal, le **Tm absorbe le deutéron et devient du *"*Yb qui lui-méme émet
deux neutrons pour devenir du '*°Yb. Cependant, il y a aussi production de *%8Yb et 7°Yb stables ainsi
que du °Tm et du **8Tm qui eux sont radioactifs. Il faut minimiser ce dernier car, il produit des rayons
gamma trop énergétiques pour nos mesures. Quant au ’°Tm, ses raies X peuvent étre utiles et servir
de raies d’étalonnage. Pour privilégier la production de °Yb et minimiser celle du *Tm, il faut
optimiser I'énergie du faisceau des deutérons en fonction de la section efficace. D’apres le graphique
figure 58, la section efficace la plus avantageuse pour la production de *°Yb est obtenue avec des
deutérons d’une énergie d’environ 12 MeV. Sachant que les deutérons perdent une énergie de
2,7 MeV dans 100 um de 9Tm [44], il faut que le deutéron ait une énergie initiale d’environ 15 MeV.
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Figure 59 Feuille de %°Tm utilisée pour créer du 1%°Yb

Comme l'indique la figure 59, la cible utilisée est une feuille de 25 x 25 mm? de 100 um d’épaisseur. La
feuille de ¥°Tm est a 99,9 % de pureté. La cible a été bombardée sur un cercle de 6 mm de rayon par
un faisceau non uniforme de deutérons d’une énergie comprise entre 13,38 MeV et 15,6 MeV pendant
1 h au cyclotron Arronax ; 64,17 kBq de %°Yb ont été produits ainsi que 0,03 kBq de **"Tm, 0,61 kBq de
168Tm et 39,4 kBq de °Tm. Une surface de la feuille irradiée est ensuite découpée de sorte a obtenir
I'activité voulue. Elle est fixée entre les absorbeurs et les autres sources. Elle a par conséquent une
position permanente et est mesurée avec chacun des quatre mélanges de sources.

4.3.3.1.1 Préparation des sources des lots 1 et 2

Au cours de la thése, deux lots de quatre sources ont été préparés. Pour chaque lot, les gouttes des
radionucléides ont été déposées une par une. Le lot 1 adapté au montage du détecteur initialement
prévu avec les puces MetroMMC mais mesuré avec les puces PrimA-LTD durant I'expérience Runl
(5.2.1.1) et le lot fabriqué pour augmenter I'activité et pouvoir éloigner les sources des absorbeurs lors
du Run2 (5.2.1.2).

80000 60000
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40000
40000
20000
20000
0 0
0

Figure 60 a) disque d’une source en acier inoxydable avec quatre dépots radioactifs pour le lot 1. b) et ¢) autoradiographie
des sources et distribution de l'intensité selon le trait blanc pour [’***Am et le 1°Cd
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La figure 60 représente le support et des sources du lot 1. Chacune de ces sources est constituée de
guatre dépots, chacun de 5 mm de diametre et faisant face a un des quatre trous du collimateur (figure
51) devant deux absorbeurs en demi-lune. Le disque source est en acier inoxydable, sa dimension est
adaptée au plateau source. Avant le dép6t des solutions, des microbilles de latex en solution sont
pulvérisées a I'aide d’une haute tension a la surface du disque inox a I'endroit des dépbts de 5mm
[120]. Elles rendent la surface aspergée hydrophile. Cela permet aux gouttes de solution de s’étendre
et de définir le diametre de dépot. Comme l'indique les autoradiographies figure 60 il y a des effets de
bord : la distribution d’intensité de chaque goutte montre deux pics. Cela est dii a la dynamique du
séchage de la goutte ; I'activité reste concentrée au bord de la goutte. L’autoradiographie des sources
de 2**Am parait plus intense que celle du 1°°Cd. En réalité, cela est di au fait que le 2Am est un
émetteur alpha qui dépose des énergies beaucoup plus importantes.

Figure 61 a) disque de Kapton enfermant la source de *5°Eu, b) et c¢) autoradiographies des sources d ?**Am et de 1°°Cd

Ces sources avec quatre dépots par disque faisant face aux trous du collimateur nécessitaient une
ouverture importante dans le blindage électromagnétique en plomb. Cela a eu pour désavantage de
faire pénétrer le champ magnétique ambiant a l'intérieur du blindage et de réduire la caractéristique
des SQUID de préamplification, car les jonctions Josephson étaient soumises a un gradient de champ
magnétique. C'est pourquoi, le lot 2 de sources a été fabriqué cette fois avec un seul dépo6t pour
s’approcher d’une source plus ponctuelle et réduire I'ouverture dans le blindage.

Par ailleurs, le lot 2 a été congu pour améliorer la flexibilité des mélanges. En effet, dans le premier lot,
lorsqu’une source de plusieurs radionucléides était déposée, il était impossible de modifier le mélange.
Pour le deuxieme lot et pour un mélange donné, chaque radionucléide a été déposé individuellement
sur un disque en Mylar et scellé avec un ruban adhésif en Kapton comme indiqué figure 61. Ensuite les
disques ont été empilés pour former le mélange. Le Mylar et le Kapton sont suffisamment transparents
aux photons pour ne pas avoir d’auto-absorption. Cela permet de changer la disposition des
radionucléides dans un mélange, ou d’augmenter |’activité en empilant les disques. Le disque Mylar a
un diamétre de 24 mm et le dépét a un diamétre d’environ entre 3 et 10 mm. Cette fois-ci, les
autoradiographies figure 61 démontrent que les effets de bord sont moins importants dans le lot 2.
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4.4  Le réfrigérateur a dilution du LNHB

4.4.1 Lecryostat

Le cryostat du LNHB est un cryostat utilisant un bain d’hélium liquide. Il a été fourni en 2005 par la
société Cryoconcept’. L'espace des détecteurs et de la dilution est fermé avec un joint indium au
niveau de la bride a 4 K pour étanchéifier le systeme. Ce volume correspond a I'lVC (inner vacuum
chamber), il est inséré dans un Dewar d’hélium liquide. L'IVC est pompé pour faire le vide pendant 3 a
12 h, puis quelques cm?® de gaz d’échange 3He sont injectés dans I'IVC pour thermaliser a la
température du liquide dans le Dewar les composants dans I'lVC, dont les détecteurs. Le Dewar est
ensuite rempli d’azote pour prérefroidir le systeme jusqu’a 77 K, en environ 4 h. Ensuite, le Dewar est
vidangé pour remplacer I'azote par de I’hélium liquide, cette phase prend environ 2 h, le cryostat est
alors & 4,2 K. Ensuite, le gaz d’échange 3He est pompé durant 3 h. Si on utilise de *He comme gaz
d’échange, le pompage dure une demi-journée. Le mélange 3He-*He est condensé dans la boite a
mélange pendant environ 12 h, puis le bouilleur est pompé avec une pompe turbo moléculaire et le
bouilleur est chauffé a environ 650 mK pour maximiser la puissance de réfrigération de la dilution.
L'installation des détecteurs et la mise en froid nécessitent deux a trois jours.

4.4.2 Cablage du cryostat

Le cablage du cryostat connecte les ports et les connecteurs a température ambiante vers différents
étages a basse température pour faire fonctionner : la thermométrie, I'électronique a SQUID et la
génération du champ magnétique dans le senseur des MMC. Il est illustré en figure 62.

4.4.2.1 Thermométrie

La thermométrie permet de suivre la température de chaque étage du cryostat : 4 K (bride 4K), 1 K
(pot 1K), 700 mK (bouilleur) et 15 mK (boite a mélange). Chaque étage comporte une sonde de
température et une résistance de chauffage, qui permet de chauffer I'étage ou de réguler sa
température a I'aide d’un contréleur PID (Proportionnel, Intégral, Dérivé). Les sondes de température,
des thermistors, sont lues avec un pont de mesure TRMC2, elles sont lues en quatre fils résistifs de
faible conductivité thermique jusqu’a I'étage 4 K, puis en deux fils supraconducteurs jusqu’a la sonde.
Chaque pont peut lire 8 sondes de température et réguler la température que sur une seule sonde en
appliquant la régulation via une résistance de chauffage. L'étage régulé est celui de la boite a mélange
(ou un des étages détecteurs) pour lesquels une grande stabilité est requise. La température du bain
thermique fluctue autour de la température de consigne T avec un écart-type ey - Les fluctuations
de température contribuent a la largeur a mi-hauteur AEg, 4, des raies dans le spectre en énergie
avec l'écart-type 0gtemp- Cette contribution est proportionnelle a I'énergie E des particules
détectées :

7 https://cryoconcept.com/
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Equation 4-11

_ Utemp E
O-E,temp - T

Si on se fixe pour objectif une résolution en énergie de 20 eV a 100 keV, soit un pouvoir de résolution
de 5000, 0y, doit étre inférieure a 4 uK a 20 mK. Le bouilleur est chauffé a environ 700 mK pour
maximiser la puissance de réfrigération en injectant un courant constant dans la résistance couplée a
cet étage.

300K IThermométresI R. de SQUIDs 1 a 10 Champ
Chauffage magnetique |:| Thermalisation

[ ] sQUID 2 etage

Résistance
de chauffage

|:| Sonde de temp.

1 10 — Ppai i
1,4K - 4K [ |/|/ i—l | | .\| | | | | | Paire de fils
= — — Bobine/méandre
Etage découplé > 1,4 K ) champ magnétique
Bouilleur
700 mK

Boite a mélange 13 mK

Etages détecteurs
17 - 30 mK

Figure 62 Schéma du cablage du réfrigérateur a dilution

4.4.2.2 Lecture des SQUID

Les SQUID nécessitent de loin la plus grande partie du cablage, puisque dix lignes ont été récemment
cablées pour pouvoir mesurer des MMC pixelisés, jusqu’a 10 MMC soit 20 pixels. Chaque ligne
comporte entre 300 K et 4 K une « paire triple » en cuivre, et trois paires résistives, puis I'ensemble est
en fils supraconducteur en dessous de 4 K. Les dix voies sont lues par quatre électroniques Magnicon
XXF-18 (deux électroniques a deux voies et deux a trois voies).

4.4.2.3 Autres composantes de cdblage

Pour générer le courant permanent dans les méandres d’'un MMC, il faut une paire pour injecter le
courant a geler Iy et une paire pour ouvrir I'interrupteur avec le courant /s. Trois lignes sont installées
a cet effet ; si plus de trois puces MMC sont installées, il faut connecter les MMC en série comme ce
qui a été fait pour les puces du détecteur décrit dans la section 4.2.3. Pour lire I'encodeur du moteur
cryogénique, deux fibres optiques ont été installées dont une fibre de secours avec des connexions

8 http://www.magnicon.com/squid-electronics/xxf-1
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FC/APC. Une paire torsadée « Lakeshore Duo-Twist DT-32 » permet d’actionner les éléments
piézoélectriques du moteur.

4.4.3 Chaine d’acquisition

La chaine d’acquisition a température ambiante est constituée de I'électronique a SQUID Magnicon
XXF-1, de préamplificateurs bas bruit Stanford SR560° et des cartes de numérisation Innovative
Integration P25M PCI-X. L’électronique a SQUID permet de polariser les SQUID avec un courant, de
controler la contre-réaction des SQUID pour linéariser leur réponse et de mesurer la tension de sortie.
Le signal est préamplifié et filtré par le module SR560 avec au choix un filtre passe-bas, un passe-haut
ou un passe-bande. En général, seul le passe-bas est activé contre le repliement de spectre, le passe
haut n’est pas utilisé pour garder l'information sur le niveau de la ligne de base et éviter les
« undershoots ». Une électronique a SQUID XXF-1 peut contrdler deux ou trois voies de SQUID et une
carte d’acquisition P25M peut numériser en continu sur un disque SSD jusqu’a une fréquence
d’échantillonnage de 1 MHz a 16 bits sans perte de données.

Généralement, les signaux a la sortie de I'électronique a SQUID ont une amplitude de quelques
centaines de mV ; 'amplitude des signaux peut étre ajustée en réglant la résistance de contre-réaction,
interne a I'électronique XXF-1. Le gain du SR560 doit étre supérieur ou égal a 10 de sorte a ne pas étre
limité par son bruit ou celui de la carte d’acquisition.

Comme indiqué figure 63, I'électronique a SQUID est remise a zéro (raz) périodiquement toutes les 1
a 2 s par un générateur d’impulsions en porte TTL. En effet, le SQUID a plusieurs points de
fonctionnement du fait de sa caractéristique périodique tension — flux magnétique (figure 38). Lorsque
la contre-réaction est active, les différents points de fonctionnement se traduisent par différents
niveaux de tension périodiqguement espacés, ce qui peut poser des problémes, car le signal sort de la
plage de mesure et sature notamment le préamplificateur SR560. Les remises a zéro maintiennent le
point de fonctionnement a celui le plus proche de zéro.

% https://www.thinksrs.com/products/SR560.htm
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Figure 63 Schéma de la chaine d’acquisition

4.5 Traitement du signal

Lors de la mesure des sources radioactives, les tensions issues des électroniques a SQUID sont
enregistrées en continu par une carte d’acquisition P25M sur des disques durs. Ces données sont
ensuite traitées hors ligne pour déterminer I'amplitude des impulsions et pour obtenir un spectre en
énergie avec la meilleure résolution en énergie, la meilleure linéarité et le moins de déformation de
pics possible. Pour cela, des routines en Matlab permettent d’analyser le signal dans le domaine
fréquentiel et temporel. L'objectif du traitement est de sélectionner les impulsions enregistrées sans
empilement ni éveénements parasites et de déterminer le plus précisément possible leurs amplitudes.
Le programme effectue le traitement du signal en plusieurs étapes. La premiéere consiste a détecter la
position des impulsions a I'aide de deux seuils de déclenchement permettant de détecter les
impulsions de signe opposé issues des deux senseurs par MMC et ainsi avoir leur position en temps.
Les seuils de détection se voient attribuer une valeur constante tout au long de I’enregistrement.
Lorsqu’un signal dépasse le seuil, il y a un marquage de la position du passage au-dessus du seuil de
montée (tsqr¢) €t du passage en dessous du seuil, tgp, lors de la descente du signal. La polarité
positive ou négative du signal est marquée d’un « +1 » ou « -1 », respectivement ou « 0 » lorsque le
signal est saturé. Les positions et les polarités sont enregistrées dans un fichier binaire qui pourra étre
rappelé. Pour pouvoir appliquer un seuil bas et constant sur 'ensemble des impulsions, il faut au
préalable filtrer le signal par un filtre passe-bande.
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En effet, comme l'indique la figure 64, les impulsions brutes sans filtrage ne sont pas détectables avec
un seuil constant. La ligne de base varie a cause des fluctuations de température du cryostat. Un filtre
passe-haut doit étre appliqué pour supprimer les composantes basses fréquences du signal propres a
ces fluctuations et un filtre passe-bas avec une fréquence de coupure plus haute est appliquée pour
filtrer une partie du bruit blanc. La combinaison passe-haut passe-bas revient a un filtre passe bande.
Du fait du caractére poissonien de la désintégration radioactive et de la constante de temps finie des
impulsions, il est nécessaire d’appliquer un temps mort de sorte que si I'impulsion suivante tombe sur
la descente de la premiéere, elle ne soit pas considérée, car dans ce cas la détermination de son
amplitude serait erronée. Chaque impulsion détectée déclenche une fenétre de temps mort. Un temps
mort de type reconductible est appliqué, c’est-a-dire que si un évenement est détecté durant un temps
mort, celui-ci est reconduit (ce qui n’est pas le cas du temps mort fixe) aprées une impulsion pour éviter
tout empilement et supprimer les undershoot. En général, la durée de la fenétre de temps mort est
choisie fixe. Nous avons fait le choix d’'un temps mort variable qui est déterminé selon I'amplitude de
I'impulsion. La fenétre de temps mort s’exprime ainsi :

Equation 4-12
Tmore = (tstop - tstart) X Fmort

Avec F,,,tune constante de sorte que Ty, .+ SOit supérieur a la durée de I'impulsion brute.
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Figure 65 Impulsion d'un MMC avant et apres avoir été filtrée par un filtre passe-bande

En effet, d’apres la figure 65, comme I'impulsion a été filtrée par un passe haut, sa durée au-dessus du
seuil (tstop - tsmrt) est plus courte que I'impulsion brute. Comme les deux absorbeurs sur une puce
MMC produisent des impulsions de polarités opposées, il y a deux seuils pour les détecteurs, un pour
la monté de I'impulsion et I'autre pour le retour a la ligne de base. Le facteur F,,,,+ est choisi de sorte
a ce que Tyt cOuvre toute la descente de I'impulsion brute.

A noter, que I'application du temps mort permet de supprimer efficacement certains empilements :
ceux ol une impulsion est empilée sur la ligne de base de I'impulsion détectée ; mais il ne supprime
pas les empilements pour lesquels une impulsion est empilée sur la descente de I'impulsion détectée.
Ces derniers devront étre supprimés par d’autres moyens. Une fois les positions des impulsions
détectées, la deuxieme étape consiste a construire une impulsion « modele » et un spectre de bruit
moyen, en vue de réaliser la derniere étape. Pour construire une impulsion modele, correspondant a
I’évolution de la température du MMC suite au dépot d’énergie par un photon dans I'absorbeur, le
programme effectue la moyenne de 100 impulsions. Les cing premieres impulsions doivent étre
visuellement sélectionnées, et les 95 restantes sont automatiquement sélectionnées de sorte qu’elles
aient une forme identique aux 5 impulsions sélectionnées. La densité spectrale du bruit moyen est
qguant a elle obtenue par la moyenne de la transformées de Fourier sur quelques milliers de lignes de
base. Les lignes de base, portions de signal sans évenement, ont été identifiées a partir des positions
des impulsions.
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Figure 66 Ajustement d'une impulsion avec un modele d'impulsion, en haut avec une impulsion modele tronquée et en bas
avec une impulsion compléte [121].

Les spectrometres a dispersion d’énergie fournissent une valeur relative de I'énergie via I'impulsion
mesurée. |l existe de multiples facons de déduire I'énergie des impulsions ; pour une méme impulsion,
chaque méthode donnera une amplitude différente et aura son propre facteur d’étalonnage en
énergie. On verra par la suite que chaque méthode n’offre pas la méme non-linéarité en énergie non
plus. Les facons les plus simples de mesurer I'énergie consistent a mesurer le maximum ou l'aire de
I'impulsion. Néanmoins ces méthodes ne maximisent par le rapport signal sur bruit (RSB). Le RSB pour
le maximum est pénalisé par le bruit haute fréquence, tandis que le RSB pour I'aire est pénalisé par le
bruit a basse fréquence. Deux autres méthodes d’analyse de I’énergie d’impulsion fournissent le
meilleur RSB, a savoir I'ajustement d’'une impulsion modele tronquée et la méthode du filtrage adapté.
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4.5.1 Ajustement d’'une impulsion modele

L'impulsion modéle M (t — tgqr¢) st ajustée a I'impulsion m(t — tgpqrt) détectée a tgpqr: POUr
résoudre la combinaison linéaire suivante au sens des moindres carrés :

Equation 4-13
m(t — tseare) = €y M(t) + b

L’énergie de I'impulsion estimée est ey, et le niveau de la ligne de base est b. La résolution en énergie
de cette méthode dépend grandement du nombre d’échantillons de I'impulsion modele M (sa durée)
selon les composantes dominantes du bruit du détecteur. La figure 67 montre un exemple de |'effet
de la durée de I'impulsion modeéle choisie sur la résolution en énergie. Une impulsion modeéle trop
courte ou trop longue donne de mauvaises résolutions, car le RSB est dégradé respectivement, soit
par les composantes basses fréquences, soit a hautes fréquences. Qualitativement, on retrouve les
mémes effets que ceux mentionnés pour les méthodes du maximum et de I’air de I'impulsion. La figure
67 montre qu’il y a un optimum de la durée de I'impulsion modele tronquée, dans cet exemple, de
0,6 ms alors que la constante de temps de descente est de 1,5 ms.
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Figure 67 Résolution en énergie en fonction de la durée de I'impulsion modéle

4.5.2 Le filtrage optimal

Le filtrage optimal (ou parfois nommé filtrage adapté) est une méthode communément utilisée
par la communauté utilisant des détecteurs cryogéniques, car il permet d’atteindre les meilleures
performances en termes de résolution en énergie pour des conditions expérimentales données ci-
dessous. Ce filtrage est appliqué dans le domaine fréquentiel, a partir de I'impulsion modéle et de
la densité spectrale de bruit. Le filtre est adapté au sens que sa fonction de transfert correspond a
une pondération du rapport signal sur bruit pour chaque canal de fréquence. Le filtre adapté
demande une bonne estimation du bruit, notamment a basse fréquence, ce qui revient a analyser
les impulsions et le bruit sur un grand nombre d’échantillons (longue durée). En outre, le signal et
le bruit doivent étre stationnaires, c’est-a-dire que leurs composantes fréquentielles ne changent
pas au cours du temps, or les détecteurs cryogéniques sont soumis aux fluctuations de
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température du bain qui peut s’apparenter a un bruit non stationnaire et elles changent la forme
des impulsions. L'amplitude de I'impulsion par filtrage optimal est donnée par la relation suivante :

Equation 4-14
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Avecfﬁ la transformée de Fourier du modele de I'impulsion normalisé a 1, ] la densité spectral du bruit
et v, est la transformée de Fourrier de I'impulsion détecté. La partie bleue de I'équation joue le role
de filtre optimal. Chacune des deux méthodes a ses avantages et inconvénients. Le filtrage optimal
permettra d’atteindre les meilleures résolutions, mais il est plus exigeant vis-a-vis de la stabilité des
conditions expérimentales. De plus, il nécessite de longues fenétres d’analyse au moins aussi longue
que la durée des impulsions, ce qui augmente le temps mort et la probabilité d’empilement d’une
autre impulsion sur la descente de I'impulsion analysée. Un autre avantage du filtrage optimal est qu’il
supprime efficacement la présence de bruit a des fréquences discretes et de ses harmoniques.
L'ajustement avec une impulsion modele tronquée réduit considérablement la fenétre nécessaire a
I'analyse de I'impulsion (environ un facteur 10), tout en conservant une assez bonne résolution,
typiquement dégradée de 10% a 20% par rapport au filtrage optimal. Une fois I'amplitude des
impulsions estimée par les différentes méthodes mentionnées, |'étape suivante consiste a rejeter les
impulsions empilées. Comme dit précédemment, le temps mort permet d’éliminer une partie des
empilements, mais non ceux présents sur la descente de I'impulsion. Un paramétre de discrimination
sur la forme des impulsions est utilisé pour supprimer ces impulsions empilées : EQM,,,4s10- Ce
parametre est calculé comme I'écart quadratique moyen entre I'impulsion analysée et I'ajustement
par I'impulsion modele. Néanmoins, la rejection des impulsions a partir de ce parametre est délicat,
car il dépend de I'énergie des impulsions. Un autre paramétre de discrimination est le parameétre
R¢nergie Qui est le rapport entre le maximum de I'impulsion et sa surface. Il a I'avantage d’étre
pratiguement constant avec |’énergie, mais il est moins discriminant que le paramétre EQM,,,4z1¢-

Durant I'analyse de I'amplitude des impulsions, d’autres parameétres sont aussi déterminés, comme
I’écart type et le niveau de la ligne de base, le temps d’arrivée du maximum de I'impulsion. lls peuvent

étre utilisés pour vérifier des corrélations entre ces parametres et I'énergie estimée des impulsions.

Une derniére étape consiste a corriger les variations d’amplitude des impulsions dues aux fluctuations
de température du cryostat, notamment lors de la période de remplissage du Dewar d’hélium liquide
du réfrigérateur a dilution. Ces instabilités dégradent la résolution en énergie AE gy iy (équation 4-11).

Apres cela, le spectre est construit, celui-ci est étalonné a 'aide d’une raie connue et peut enfin étre
exploité. L'analyse et le traitement des spectres sont réalisés avec le logiciel Colegram développé par
le LNHB [122]. Ce logiciel permet de sélectionner des régions d’intérét dans le spectre sur lesquelles
sont ajustées diverses fonctions. Les fonctions ajustent des pics en énergie (fonctions de Voigt pour les
pics X, gaussienne pour les raies gamma et de « Bortel » pour les pics alpha) et le fond de la région
d’intérét (fonction exponentielle et fonction constante avec une ou deux marches). Trois fonctions de
codt d'optimisation peuvent étre choisies par I'utilisateur : les moindres carrés, le % réduit et de
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Poisson. Enfin, le logiciel permet I'étalonnage des spectres avec une fonction linéaire ou polynomiale
de degré 2.
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5 Reésultats expérimentaux

5.1 Etude préliminaire des sources de non-linéarité des MMCs

L'objectif de cette partie est d’étudier et de comprendre les différentes sources dominantes de non-
linéarité a I'aide d’'un MMC existant, le MMC SMX3, et opérationnel depuis 2013 [123]. Au cours de
cette étude, les non-linéarités intrinseques du MMC ont été mesurées et comparées a celles obtenues
par calcul a partir des grandeurs thermodynamiques de I'absorbeur et du senseur. Par ailleurs, I'impact
sur la non-linéarité du traitement du signal et du gain du préamplificateur a été étudié [124].

Le MMC SMX3 est congu pour la mesure d’intensités d’émission photonique [125], [126]. Il consiste en
une matrice de quatre pixels d’absorbeurs bicouche or-argent, chacun d’une surface de 1 mm? et d’'une
épaisseur de 70 um (16 um d’argent et 54 um d’or), Les absorbeurs sont couplés thermiquement a des
senseurs Au:Er. Deux absorbeurs sont appariés sur une puce MMC couplé a un SQUID de type VC1A
fournie par la société Supracon'® (figure 68), il y a donc deux SQUID et deux voies de mesure.
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Figure 68 Représentation du MMC SMX3 avec a) et b) ¢) le schéma sous différents angles de vue du détecteur et d) une
photo du détecteur

SMX3 a une résolution de I'ordre de 30 eV en dessous de 100 keV et peut mesurer des photons
d’énergie jusqu’a 200 keV. Les constantes de temps de descente sont de 4 ms, ce qui autorise un taux
de comptage au maximum de 10 coups par seconde, et les constantes de temps de montée sont
d’environ 10 ps.

10 http://www.supracon.com/en/home.html/
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L’étude consiste a mesurer a I'aide de ce détecteur les photons X et gamma inférieurs a 200 keV émis
par les radionucléides suivants : 22'Am, 1°2Eu, #°Pb, 3°Ce et le %I, ayant respectivement une activité
de 15 kBq, 3,9 kBq, 28 kBq, 2,1 kBq et 2,4 kBq (tableau 9). Chaque source utilisée est englobée par un
disque de Mylar de 18 um et un ruban polymeére adhésif d’environ 100 um d’épaisseur. Tous les
disques sources sont empilés et placés a environ a 15 mm des absorbeurs des MMC. Un filtre en
aluminium de 6 mm entre les sources et les absorbeurs bloque les électrons, notamment ceux du
spectre beta du #1°Bi fils du 2'°Pb jusqu’a 1,1 MeV, pour laisser passer plus de la moitié des photons
ayant une énergie supérieure a 40 keV. Les cing radionucléides sont donc mesurés en méme temps a
15 mK dans un réfrigérateur a dilution durant 10 jours.

Tableau 9 Energies tabulées utilisées pour caractériser la non-linéarité de SMX3

Radionucléides | Energie tabulée 10;;:;?:2;::;% Origine (X, Y)
2ipm 26,3446(2) 2,31 Y
59,5409 (1) 35 Y
210pp 46,539(1) 4,2 Y
45,2886(49) 11,8 X
40,118481(60) 37,7 X
152Ey 39,52339(10) 20,8 X
45,4130(49) 3 X
121,7817(3) 28,4 Y
29,458250(50) 20,1 X
29,77878(10) 37,2 X
129) 33,62424(12) 2,3 X
33,56320(12) 10,3 X
39,578(4) 7,42 Y
33,03438(26) 22,8 X
33,44212(27) 41,9 X
139Ce 37,80145(51) 3,16 X
37,72060(68) 12,5 X
165,8575(11) 79,9 Y
X du collimateur | 57,98177(14) 7,9 X
en tungsténe | 59,318847(50) 13,9 X

En plus de I'étude de la non-linéarité intrinséque propre au MMC, d’autres sources de non-linéarités
ont été recherchées en effectuant des mesures avec différents gains de préamplification. Enfin,
I'influence du traitement du signal sur la non-linéarité a été étudiée en appliquant cinqg méthodes
d’analyse pour obtenir le spectre. Ces cinqg méthodes ont aussi été appliquées pour deux préfiltrages
passe-bas avec des fréquences de coupure de 500 Hz et de 50 kHz.
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Figure 69 Les cing méthodes de traitement du signal. a) Modéle tronqué, b) Modele complet, ¢) Somme, d) Amplitude max.,
e) Filtre optimal

La figure 69 montre les cing méthodes utilisées pour déterminer I'amplitude et I'énergie des
impulsions. Les méthodes a) et b) utilisent une impulsion modele représentée en bleu. Celle-ci est
ajustée aux impulsions par méthode des moindres carrés (voir partie 4.5.1). La méthode a) utilise un
modele tronqué, c’est-a-dire un modeéle d’'une longueur d’environ 2 ms qui prend en compte la montée
de I'impulsion et environ 1 ms de la descente de I'impulsion. La méthode b) utilise le modéle complet.
C’est un modele de 32 ms recouvrant toute I'impulsion. La méthode c) consiste a sommer tous les
échantillons sur une fenétre de durée de 16 ms et ainsi avoir la surface de I'impulsion. La méthode d)
consiste a déterminer la hauteur de I'impulsion a partir de la valeur maximale de I'impulsion apres
soustraction du niveau de la ligne de base et apres un filtrage passe-bas d’une fréquence de coupure
de 500 Hz ou de 50 kHz. La méthode e) consiste a déterminer I’énergie en appliquant un filtre optimal
(voir partie 4.5.2).

Les différents spectres ont été obtenus a partir des différentes méthodes de traitement du signal.
Chaque spectre a une statistique d’environ 170000 coups et est étalonné a I'aide de la raie gamma de
59,5409 (1) du ***Am. Les raies gamma sont ajustées a I'aide de fonctions gaussiennes, tandis que les
pics X sont ajustés avec la fonction Voigt. Ici, la largeur des Voigt est fixée selon des valeurs
recommandées [127].
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Tableau 10 Résolution en énergie de deux filtres passe-bas ayant une fréquence de coupure différente pour différentes
méthode de traitement du signal pour 59 keV.

. Modeéle Modele . Filtre
Fréguence de coupure i Somme Amplitude max. .
tronqué complet optimal
500 67,7 eV 82,3 eV 200,8 eV 71,3 eV 59,4 eV
50000 59,3 eV 73,7 eV / 167,6 eV 50,2

Comme l'indique le tableau 10, les différentes méthodes de traitement du signal donnent des
résolutions en énergie tres différentes. La méthode ayant la meilleure résolution est comme attendu
celle du filtre optimal avec un filtre passe bas ayant une fréquence de coupure de 50 kHz. La méthode
avec un ajustement par une impulsion modele tronquée dégrade la résolution d’environ 20% et celle
avec le modeéle complet dégrade la résolution de 50% pour les raisons évoquées dans la partie 4.5.
Pour la méthode du maximum et de la somme, avec une fréquence de coupure de 50 kHz la résolution
est mauvaise comparée aux autres méthodes. En utilisant la surface, il n’a méme pas été possible d’en
extraire une résolution. Avec ces deux méthodes, le rapport signal sur bruit est fortement diminué,
soit par le bruit haute fréquence pour le maximum, soit par le bruit a basse fréquence pour la surface.
L'utilisation d’un préfiltrage passe-bas de fréquence de coupure de 500 Hz dégrade la résolution des
méthodes utilisant le filtrage optimal et les impulsions modeles car il diminue |la bande passante utile
du signal située en dessous de 15 kHz environ. En revanche, ce filtre améliore significativement la
résolution de la méthode du maximum d’impulsion.

Les énergies obtenues apres ajustement E,,, sont comparées aux énergies tabulées E;,; en tableau 9
pour déterminer la non-linéarité des valeurs mesurées. L'écart de linéarité est donné par Ez.qpr =
E,, — E¢qp- Ensuite, ces écarts en fonction de I'énergie sont ajustés avec un polyndme de second
ordre.
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Figure 70 Ecarts de linéarité en fonction de 1’énergie pour différentes méthodes de traitement des impulsions. a) graphique
de la non-linéarité pour différentes méthodes de mesure de ['amplitude des impulsions b) non-linéarité en fonction de
I'énergie pour deux fréquences de coupure d'un filtre passe-bas avec la méthode de traitement du signal par filtrage optimal.
La figure 70.a) représente les ajustements des polynomes sur ces écarts de linéarité pour les
différentes méthodes de traitement du signal ; pour rendre la comparaison possible, il est nécessaire
d'appliquer un filtre passe-bas avant I'analyse avec une fréquence de coupure de 500 Hz. En effet, sans
le filtre les spectres obtenus en utilisant la surface de l'impulsion ou les valeurs maximales de
I'impulsion ne peuvent pas étre analysés correctement en raison d'une mauvaise résolution
énergétique comme indiqué en tableau 10. Pour les analyses utilisant les maxima, le filtre optimal et
le modeéle d'impulsion court présentent une non-linéarité plus élevée que les analyses utilisant la
surface de l'impulsion et le modele d'impulsion complet. Cela peut s’interpréter par le fait que la
surface de l'impulsion et le modele d'impulsion complet utilisent toutes les composantes du signal,
alors que les autres méthodes privilégient les composantes rapides, autour de la montée des
impulsions. Or ces composantes correspondent a l'instant ou le signal est le plus élevé et par
conséquent lorsque le signal s’écarte le plus de la linéarité. C'est pourquoi la méthode du maximum a
la plus grande non-linéarité. L’utilisation du filtrage optimal et de I'impulsion modele tronquée ont la
méme non-linéarité, car elles utilisent les mémes composantes du signal, c’est aussi pour cette raison

gue ces mémes donnent des résolutions en énergie proches.
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Ces explications sont confirmées par la figure 70 b) : I'application d'un filtre passe-bas de 500 Hz tend
a réduire la non-linéarité, car les composantes rapides des impulsions les plus non-linéaires sont
réduites. Il pourrait étre envisagé de réduire la non-linéarité par I'application d’un filtre passe-bas a
encore plus basse fréquence, néanmoins comme le montre le tableau 10, cela se fera au détriment de
la résolution en énergie puisque que la bande passante offrant le meilleur rapport signal sur bruit est
réduite par le filtrage.

La non-linéarité mesurée lors de cette expérience a été comparée a celle calculée. Nous avons choisi
de comparer la non-linéarité calculée a la non-linéarité issue de la méthode du maximum d’amplitude
car le calcul de I'amplitude des impulsions ne tient pas compte des composantes temporelles du signal,
tout comme le maximum des impulsions, alors que les autres méthodes d’analyse de I'amplitude
dépendent des composantes temporelles et fréquentielles du signal. En outre, en utilisant le
maximum, on s’affranchit de la constante de temps de descente rapide due a la relaxation thermique
du systeme vers la capacité thermique additionnelle dans I'Au:Er donnée par les moments
qguadripolaires de I'or. Cette capacité n’est pas calculable.

La premiére étape du calcul consiste a calculer I’élévation de température réelle du détecteur 6T suite
a un dépodt d’énergie E qui est n'est pas égale a AT = E/C, puisque C, la capacité thermique du
détecteur, dépend de la température. Pour déterminer 6T, il faut introduire la dépendance des
capacités thermiques du senseur et de 'absorbeur respectivement en fonction de la température,
respectivement Cgpns(T) et Cyps(T), et en utilisant I’équation suivante :

Equation 5-1

Ty+6T To+6T
E= f C(T) X dT = j [Cabs(T) + Csens(T)] x dT

To Ty
T, étant la température du détecteur a I'équilibre.

Connaissant Cyps(T), Csens(T) par le calcul et E, il reste a déterminer 8T. Il serait simple de résoudre
analytiquement le probleme avec la seule capacité de I'absorbeur qui est simplement proportionnelle
a T. En revanche, avec Cgopns(T) qui est décrite par I'anomalie de Schottky, I'équation 3-20 est
complexe a intégrer. Le probléme a donc été résolu numériquement. Une fois 6T connue, la non-
linéarité de I'aimantation est prise en compte, elle n'est pas calculée par dM(T)/0T x AT, mais
simplement par AM = M(T, + 8T) — M(T,).

Les grandeurs thermodynamiques Cs,,,s €t M utilisées sont celles tabulées et fournies par I'université
de Heidelberg pour le matériau Au:Er, pour certains champs magnétiques, températures et
concentrations en erbium. Ces données sont ensuite interpolées en fonction de nos conditions
expérimentales (cf. partie 4.2.4).

Sans tenir compte de la problématique des non-linéarités, nous avons constaté un écart d’un facteur
1,8 entre la sensibilité calculée en ®dy/keV et celle mesurée, plus faible qu’attendue. Pour considérer
cet écart dans les calculs, nous avons supposé deux hypotheses de calcul :

- soit la sensibilité du détecteur est réduite par la présence d’une capacité thermique
additionnelle (hypothése 1) de I'ordre de 95 pJ/K s’ajoutant aux 210 pJ/K du détecteur a 15 mK.
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Dans cette hypothese, il est en revanche impossible de connaitre la dépendance de cette
capacité additionnelle avec la température,

- soit la température du détecteur ne correspond pas a celle mesurée par le thermometre de la
boite a mélange (hypothése 2). La sensibilité mesurée correspondrait a une température de
22 mK au lieu de 15 mK.

La figure 71 compare la courbe de non-linéarité expérimentale a celles obtenues avec ces deux
hypotheses de calcul. La bonne concordance entre la non-linéarité expérimentale et les non-linéarités
calculées confirme que l'origine principale de la non-linéarité provient des dépendances en
température des quantités thermodynamiques (capacités thermiques des électrons et des spins, et
aimantation). Le calcul selon I’hypothése 2 donne un meilleur accord que celui avec I'hypothese 1, ce
qui semble confirmer un découplage thermique entre le MMC et la boite a mélange a 15 mK.
Néanmoins, la dépendance d’une potentielle capacité de 95 pJ/K en fonction de la température n’étant
pas connue, I'hypothése 1 ne peut pas complétement étre exclue.

La figure 72 montre les dépendances en fonction de la température de ces quantités calculées pour le
MMC SMX3. La variation d’aimantation diminue avec la température tandis que la capacité thermique
totale du détecteur augmente, or le signal est le rapport entre la variation d’aimantation et la capacité
thermique, ainsi le rapport aggrave la non-linéarité du détecteur. L'aimantation et la capacité
thermique contribuent de maniére comparable a la non-linéarité. La capacité thermique du senseur
contribue a tempérer la non-linéarité puisqu’en raison de I'anomalie Schottky la capacité thermique
du senseur diminue dans cette gamme de température. On pourrait envisager d’augmenter la capacité
thermique du senseur par rapport a celle de I'absorbeur pour diminuer la non-linéarité, néanmoins le
meilleur rapport signal sur bruit est atteint lorsque que les capacités thermiques du senseur et de
I"absorbeur sont équivalentes.
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Figure 71 non-/inéarité en fonction de l'énergie avec la méthode de I’amplitude maximum comparée avec les calculs basées
sur les deux hypotheses 1 et 2
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Figure 72 Dépendance des grandeurs thermodynamiques calculées pour le détecteur MMC SMX3, a gauche la dépendance
de la variation d’aimantation, a droite, les capacités thermiques du senseur et de [’absorbeur.

Enfin, les non-linéarités ont été comparées pour différentes conditions d’enregistrement : pour deux
pixels de SMX3 différents, enregistrés avec deux cartes d’acquisition P25M différentes, et avec des
gains différents (10 et 20) pour le préamplificateur SR560. Cette comparaison permet de mettre en
évidence de possibles non-linéarités d’origines électroniques, provenant du numériseur de la carte
d’acquisition ou du préamplificateur SRS. La figure 73.a) représente I'écart entre |'énergie mesurée et
I’énergie tabulée en fonction de I’énergie d’un pixel pour un filtre optimal et un gain de 10. Les valeurs
sont ajustées par un polynéme de second degré. En dessous, en b) et c) sont tracés les résidus entre
les données et I'ajustement. Pour la plupart des énergies, les résidus sont compatibles entre les deux
pixels, donc les deux cartes P25M, et entre les deux gains, 10 et 20, pour le méme pixel, aux
incertitudes pres. L'incertitude de I'écart en énergie est la somme quadratique des incertitudes de
I’énergie tabulée et de I'énergie mesurée. L'incertitude de I'énergie mesurée est calculée en divisant
I’écart-type du pic en énergie par la racine carrée du nombre de coups. L’écart-type du pic est la largeur
a mi-hauteur du pic divisée par 2,35, le nombre de coups est I'aire du pic. L’ajustement est pondéré
par un poids égal a I'inverse des incertitudes. En revanche, I'incertitude de certains résidus ne couvre
pas la valeur nulle a chaque fois, ce qui veut dire qu’il y a d’autres sources de non-linéarités
systématiques non identifiées ou que certaines valeurs tabulées présentent des biais.
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Figure 74 Graphique de la non-linéarité en fonction de l’énergie pour différent gains.

La figure 74 représente les différents ajustements de polynome de degré 2 sur les écarts de linéarité
en fonction de I'énergie pour 6 gains d'amplificateur différents avec la méthode du filtre optimal. Cette
comparaison montre qu'il n'y a pas de différences significatives entre les courbes, ce qui signifie que
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la non-linéarité de I'électronique n'a pas d'impact significatif au niveau de la précision actuelle. Les
méthodes utilisées pour I'analyse de I'énergie des impulsions peuvent réduire la non-linéarité
observée. Cependant, les meilleures résolutions énergétiques sont obtenues avec des méthodes
montrant les plus grandes non-linéarités. La non-linéarité étant tres bien ajustable par un polynéme
de degré deux, nous considérons qu’elle peut étre suffisamment bien corrigée quelle que soit la
méthode d’analyse des impulsions. De ce fait, nous avons fait le choix de privilégier les méthodes qui
donnent les meilleures résolutions en énergie, a savoir le filtrage optimal et I'ajustement par une
impulsion modele tronquée.

Avec les incertitudes actuelles sur les énergies mesurées, nous n'avons pas observé d'impact des non-
linéarités électroniques ou de l'acquisition de données (DAQ). En comparant les résidus entre les non-
linéarités expérimentales et leur ajustement avec un polyndme de second ordre, certains écarts (figure
73 b) et c) ) présentent des incohérences possiblement dus a des biais sur les valeurs en énergies de
photons tabulées, mais cela devrait étre confirmé par des mesures supplémentaires avec une
statistique plus importante et une meilleure résolution énergétique.

5.2 Mesures et détermination d’énergies X et gamma en dessous de 150 keV

Les mesures des raies X et gamma ont été réalisées sur les deux lots de mélanges de sources listés dans
le tableau 7 et dont la préparation est décrite dans la partie 4.3.3. Ces mesures ont été obtenues au
cours de deux descentes en froid qui seront identifiées par Runl et Run2 respectivement pour la
mesure des sources du lot 1 et du lot 2. En plus des sources différentes, les Runl et Run2 different par
les conditions de mesures et d’analyses qui vont étre détaillées dans la partie 5.2.1.1.

Le détecteur a été caractérisé a partir des données du Runl pour vérifier les performances de celui-ci
et si elles sont en accord avec celles attendues. Les résultats sont dans la partie 5.

5.2.1 Conditions de mesure et d’enregistrement des données.

5.2.1.1 Condition pour le Runl

Lors de cette premiére expérience, les sources du premier lot ont été mesurées. La source de *9Yb est
en statique, c’est-a-dire qu’elle n’est pas placée sur le passeur de sources. Un échantillon de quelques
mm? de la feuille de Tm irradiée a été découpé, il a été enfermé dans deux rubans adhésifs en
aluminium et fixé avec ce méme ruban sur I'ouverture du blindage en plomb. L’épaisseur de
I"aluminium est de 100 um, il laisse donc passer plus de 50% des photons supérieurs a 16 keV. Les
autres radionucléides ont été mesurés successivement en quatre passages grace au moteur
cryogénique selon I'ordre suivant :

1:1%Cd->"Co, 2 : 22%Pb-2*2 Am-*>3Gd-""Co, 3 : °*Eu->"Co et 4 : 2**Am-'>3Gd-""Co.

Le *’Co est donc présent dans tous les mélanges. Un courant de 50 mA a été gelé a 4,2 K dans les paires
de bobines en forme de méandre avec une impulsion de courant de 100 us et de 3,9 mA pour ouvrir

122



I'interrupteur supraconducteur. Une fois le mélange condensé, le bouilleur est pompé avec la pompe
turbomoléculaire et il est chauffé pour maximiser la quantité d’hélium 3 circulant dans le circuit du
mélange et minimiser la température de base. Le cryostat a atteint une température de base de I'ordre
de 17,2 mK contre environ 13 mK habituellement, de plus nous avons constaté que cette température
était tres sensible aux vibrations autour du cryostat : le fait de marcher autour du cryostat ou d’ouvrir
la porte du laboratoire produisait des sursauts de température de I'ordre 100 uK. Comme le senseur
des MMC est un thermometre tres sensible, ces instabilités se répercutent sur le niveau de la ligne de
base, et sur 'amplitude des impulsions mesurées. Les amortisseurs a air comprimé ont donc été utilisés
lors de la mesure et ont permis d’atténuer I'amplitude des variations de température. Lors de la
descente en froid qui a suivi la présente expérience, le cryostat n’a atteint que 30 mK et était encore
plus sensible aux vibrations. Ce n’est qu’apres que nous avons identifié le probleme : un ruban adhésif
de cuivre s’était décollé et produisait un pont thermique entre la boite a mélange et I’écran thermique
du bouilleur. Lors de cette acquisition, la température de la boite a mélange n’a pas été régulée, car
nous avons toujours obtenu de meilleures résolutions sans régulation plutét qu’avec, ce qui sera vérifié
ici aussi entre les Runl et Run2.

Lors de cette mesure, sur les huit pixels installés, quatre étaient inopérationnels. Pour deux d’entre
eux, le probléme venait du SQUID premier étage, qui avait un comportement ohmique avec le courant
de polarisation, ce qui est le signe que les jonctions Josephson sont probablement détruites. Pour les
deux autres pixels, le SQUID double étage fonctionnait, mais aucune impulsion n’a pu étre observée,
nous avons pu constater une fois I'expérience terminée que les fils de soudure par ultrason entre la
bobine d’injection du SQUID et les méandres du MMC s’étaient cassés. La puce MMC et la puce SQUID
ont été remplacées pour I'expérience suivante.

Un probleme supplémentaire concerne le fonctionnement des SQUID de préamplification, leur
caractéristique V-® était fortement réduite, car le fonctionnement des SQUID en série n’était pas en
phase avec le flux magnétique percu. Ce déphasage intervient lorsque les jonctions des SQUID en série
sont soumis a un gradient de champ magnétique et ne voient pas le méme champ. La figure 75 illustre
deux caractéristiques de SQUID préamplificateur en série, I'une optimale, c’est-a-dire avec une
amplitude maximale lorsque les SQUID sont en phase (a droite), I'autre dégradée et réduite lorsque
les SQUID en série sont déphasés (a gauche). Une caractéristique réduite engendre un bruit blanc plus
élevé et une bande passante réduite. Ce probléme peut s’expliquer par un blindage électromagnétique
insuffisant par le blindage en plomb, qui ne couvre pas un angle solide de 4 it sr autour des MMC et
des SQUID.
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Figure 75 Caractéristiques V-@ de SQUID préamplificateur a gauche avec un fonctionnement déphase, due a la présence
d’un gradient de champ magnétique résiduel, a droite fonctionnement des SQUID en phase'?.

Du fait de la configuration gé¢ométrique du premier lot de sources (4 dépots espacés de 7 a 11 mm
(figure 60) et de la distance au plus proche entre les absorbeurs et les sources, il fallait une ouverture
importante dans le blindage sur une surface de 15x15 mm? et située a seulement 8 mm des SQUID.
L’ouverture était fermée avec du ruban aluminium supportant I’échantillon de *°Yb. L’aluminium et le
plomb deviennent supraconducteurs de type | en dessous de 1,20K et 7,2 K respectivement et
expulsent le champ magnétique les traversant. Néanmoins, les SQUID en niobium deviennent
supraconducteurs avant que le blindage ne le soit puisque la transition du niobium se situe a 9,3 K ; les
SQUID sont donc soumis au champ magnétique terrestre a ce moment et qui peut étre piégé dans les
jonctions Josephson. A basse température, I'électronique a SQUID offre la possibilité de chauffer
localement les jonctions pour qu’elles redeviennent normales ponctuellement et ainsi expulser le
champ magnétique, mais cette fonction n’a eu aucun effet sur les caractéristiques des SQUID
préamplificateurs, car le champ magnétique peut potentiellement étre piégé dans le blindage en
plomb.

Enfin, un autre probléme rencontré est lié au niveau continu de la tension de sortie des électroniques
a SQUID qui variait sur une large gamme de tension, car la température du cryostat n’était pas régulée
par choix. Le niveau continu (ou niveau de la ligne de base) dépend de la température car le senseur
magnétique est un thermometre trés sensible. En pratique, la configuration gradiométrique des deux
senseurs couplés a un SQUID annule ces variations, mais il y a une légére asymétrie du gradiométre
afin de garder une information sur le niveau de I'aimantation et sur la température des MMC. Cette
information peut étre utilisée pour corriger les amplitudes des impulsions dues aux variations de
température du cryostat. Un niveau continu de la tension trop élevé peut causer la saturation des plus
grandes impulsions, rendant certaines raies indétectables, et perdre ainsi des données sur plusieurs
jours d’acquisition ; d’autre part, nous avons constaté que le gain du préamplificateur SR560 pouvait
dépendre du niveau de la ligne de base, ce qui augmente I'incertitude en rapport avec la correction de
non-linéarité.

11 Caractéristiques V-® issus du poster non publié « Flux-trapping in narrow-line Niobium dc SQUID current
sensors » et présenté par J. Beyer, D. Drung, M. Fleischer-Bartsch, J.-H. Storm S. Scharinger, M. Kemmler, D.
Koelle et R. Kleiner de la Physikalisch-Technische Bundesanstalt.
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5.2.1.2 Conditions pour le Run2

Pour la mesure du Run2, certaines conditions de mesure ont été changées en vue d’améliorer les
problémes constatés lors du Runl. Les sources du deuxieme lot ont été mesurées avec les
modifications mentionnées dans la section précédente 5.2.1.1. Elles sont plus actives et quasiment
ponctuelles en vue de diminuer I'ouverture dans le blindage en plomb et diminuer le champ
magnétique visible par les SQUID. Cette fois-ci, la source de %°Yb est une feuille d’environ 1 cm? de Tm
irradiée, car I'activité a fortement décru entre les deux expériences Runl et Run2 ; elle est placée au
plus proche des absorbeurs, a I'intérieur du blindage en plomb. La source de >Co est en position
statique, fixée sur I'ouverture du blindage en plomb a I'aide d’un ruban adhésif en aluminium de 100
um. Les autres radionucléides sont placés sur le plateau du passeur de sources selon les mélanges et
radionucléides suivants, 1: 1%°Cd, 2 : *°Eu, 3 : 22°Pb - 222 Am-153Gd, 4 : %**Am - 1°3Gd - 33 Ba.

Un nouveau blindage en plomb a été fabriqué avec une ouverture réduite a un trou de 11 mm de
diametre, I'ouverture a été éloignée des SQUID a une distance de 35 mm. Enfin, comme le niobium est
le premier matériau a devenir supraconducteur, un blindage magnétique avec un matériau haute
perméabilité a été installé dans le cryostat, il permet de capter les lignes de champ de son
environnement. La plupart de ces matériaux perdent de leur perméabilité a basse température,
toutefois le Metglass®!? conserve ses propriétés jusqu’a 4 K environ. L’écran thermique cylindrique de
I’étage du bouilleur a été recouvert d’une feuille de Metglass. Ces modifications du blindage ont été
bénéfiques, car elles ont grandement augmenté I'amplitude des caractéristiques V-@ des SQUID
(figure 75 droite). L'amplitude de la caractéristique correspond a celle donnée par le fournisseur de
SQUID. En revanche, nous n’avons pas observé de diminution du niveau de bruit blanc des SQUID.

Les puces MMC et SQUID défectueuses lors du Runl ont été remplacées ; toutefois une des quatre
puces SQUID n’était toujours pas fonctionnelle. Les trois puces MMC couplées aux trois autres SQUID
sont opérationnelles, il y a donc 6 pixels sur les 8 en état de fonctionnement pour le Run2 contre 4
pour le Runl. Un courant de 60 mA a été gelé dans les bobines de lecture en méandre des MMC.

Alors que pour le Runl la température n’était pas régulée, nous avons choisi de réguler la température
de la boite a mélange du cryostat afin de contenir le niveau de tension en continu dans une gamme de
tension restreinte et ainsi éviter les saturations et les non-linéarités du préamplificateur.

Le cryostat est descendu a 15,5 mK puis a été régulé a 16 mK dans un premier temps, mais au fil des
semaines de mesure la température de base n’a cessé d’augmenter sans raison claire, a la fin des 20
jours d’enregistrement, le cryostat a été régulé a 17 mK, car la température de base se situait autour
de 16,5 mK. L’écart-type de la température mesurée sur le thermometre RuO; de la boite a mélange
est de 2,6 pK. En réalité, les fluctuations sont certainement plus importantes que 2,6 pK d’écart-type,
car la réponse du thermometre est lente et sa température mesurée est une moyenne. La figure 76
compare, entre le Runl et le Run2, le niveau de la ligne de base a la sortie du préamplificateur. Le Run1
sans régulation apparait extrémement stable en température par rapport au Run2 sur 120 s d’apres la
figure 76, mais le Runl peut dériver de plusieurs centaines de m®, (centaines de mV) sur la journée,

12 https://metglas.com/. Nous tenons a remercier Jean-Pierre Thermeau de I’APC de |'université Paris Diderot
pour nous avoir gracieusement offert un échantillon de Metglass.
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alors que pour le Run2 la ligne de base restera contenue dans quelques dizaines de m®, (dizaines de
mV).

-3
9 '>§‘1 0

© . Ch.0run2
.+ GCh.1,run 2}
Ch.0,run1

Niveau de la I.d.b. (<I)0)
I~

0 20 40 60 80 100 120
Temps (s)

Figure 76 Comparaison du niveau la ligne de base en fonction du temps pour le Runl, en vert, (boite a mélange non-régulée)
et le Run2 sur deux voies, en bleu et rouge (boite @ mélange régulée). Une échelle de 1 mao correspond a 25 unités
analogique-numérique et & 3 mV. La carte d’acquisition échantillonne entre +/-2%° unités analogique-numérique et +/- 4V.

5.2.1.3 Conditions d’enregistrement des données

Pour le Runl, les données des 4 pixels ont été enregistrées en continu par deux voies d’une carte
d’acquisition P25M pendant 19 jours ; pour le Run2, les données des 6 pixels ont été enregistrées en
continu par trois voies pendant 20 jours. Elles ont été stockées sur des disques SSD a une fréquence
d’échantillonnage de 500 kHz sur +/- 4V. 'amplificateur SRS SR560 a un gain de 10 et un filtre passe-
bas avec une fréquence de coupure a 100 kHz contre le repliement de spectre. La quantité de données
est de 80 Go par voie par jour.

Le passeur de sources nous a permis de changer les mélanges de radionucléides parmi les quatre
sources installées tous les 3 a 5 jours environ. L’'encodeur du moteur cryogénique lu par une fibre
optique a permis un changement précis des sources. Cependant, la dissipation thermique était
importante lors de la rotation du moteur. Le changement d’une source nécessitait de tourner le
moteur d’'un quart de tour en environ 5 séquences, le tout en 4 a 5 heures pour éviter de chauffer la
boite a mélange au-dessus de 800 mK, car au-dela de cette température une partie du mélange dans
la boite a mélange est évaporée et il faut ensuite le re-condenser. Malgré ce temps nécessaire, le
passeur de source offre un gain de temps important par rapport aux précédentes expériences pour
lesquelles il fallait quelques jours pour réchauffer et rouvrir le cryostat pour changer de source, puis
refroidir de nouveau.

Les SQUID double étage sont réglés avec 6 parametres : le courant de polarisation de la matrice de
SQUID double étage, le courant de polarisation du SQUID premier étage, un offset de tension, un offset
de flux magnétique dans le premier étage, le produit gain-bande passante et la résistance de contre-
réaction. Cette derniere fixe le coefficient de conversion tension — flux magnétique. La résistance de
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contre-réaction était de 7,5 kQ pour le Runl et de 7 kQ pour le Run2; sachant que l'inverse de
I'inductance mutuelle de la bobine de contre-réaction est de 42,5 pA/®,, le coefficient de conversion
est de 319 mV/®Dyet de 297 mV/Dyrespectivement pour le Runl et le Run2. En pratique, ce coefficient
permet d’exprimer le signal en @ et le bruit en ®y/HzY? en référence au signal dans le SQUID
indépendamment du reste de I’électronique, ce qui facilite la comparaison entre différentes
expériences et différents détecteurs.

Les pixels sont identifiés par la suite par ChO+, Ch0- a Ch2+, Ch2- selon la voie enregistrée (de 0 a 2) et
selon la polarité des impulsions (« - » ou « + »).

5.2.2 Caractérisation du détecteur et de ses pixels

Le détecteur a été caractérisé a partir des impulsions et des bruits issus des pixels du Runl. Les
caractéristiques expérimentales obtenues ont été comparées a celles calculées et simulées. De plus, a
partir de ces caractéristiques, les performances attendues des pixels en termes de résolution peuvent
étre calculées avec les impulsions moyennes et de la densité spectrale de bruit mesurée.

5.2.2.1 Caractérisation des impulsions

x107%

==|mpulsion moyenne
Ajustement

Amplitude (<I>0/keV)

Temps (s) 107 Temps (s) x10°

Figure 77 a gauche, impulsions moyennées obtenues sur quatre absorbeurs. A droite, impulsion moyennée pour I’absorbeur
du pixel Ch.0 + et [’ajustement avec la fonction de [’équation 5-5.

La figure 77 montre les impulsions moyennées pour les quatre absorbeurs opérationnels du Runl.

L'amplitude est normalisée en sensibilité, c’est-a-dire en flux magnétique ®, mesuré par le SQUID par

unité d’énergie déposée dans I'absorbeur. Visuellement, les quatre pixels ont des sensibilités et des

constantes de temps trés proches. Ceci est confirmé numériquement par I'ajustement de la

fonction suivante sur les impulsions a partir de l'instant t =0 :

Equation 5-2
y=A4- (e_t/rd — e_t/rm)

La figure 77, droite, montre I'ajustement sur une des quatre impulsions moyennées. On observe un
tres bon accord avec I'impulsion mesurée sur toute sa durée. Les parameétres résultant des ajustements
sont donnés dans le tableau 11. Les sensibilités different de quelques pourcents, cette différence entre
absorbeurs peut s’expliquer :
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- par la différence de masse des absorbeurs (les absorbeurs de masses proches ont été associés a
une méme puce)

- par I'asymétrie surfacique des deux senseurs entre les deux pixels d’'une méme puce MMC.

- par un courant permanent différent dans les méandres entre les pixels de deux puces MMC
différentes.

Les constantes de temps de descente des pixels varient entre 1,3 ms et d’environ 1,6 ms, ce qui est
proche de la valeur cible de 1 ms visée lors de la conception des puces. La différence entre les
constantes de descente pourrait s’expliquer par la différence des capacités thermiques C des
absorbeurs et des senseurs puisque 7z = C/G, mais cette différence de C est insuffisante par rapport
aux différentes constantes observées, car les masses des senseurs et des absorbeurs ne different que
de quelques pourcents. Une autre cause pourrait provenir de la conductance thermique G du lien
thermique qui n’est pas suffisamment reproductible par microfabrication. Quant aux constantes de
temps de montée, elles different de pres d’un facteur 6,5, ce qui est certainement d{ a la méthode de
couplage de I'absorbeur au senseur avec de I'époxy : la quantité de colle déposée et la pression
appliquée sur les absorbeurs durant la polymérisation sont mal maitrisées et peu reproductibles.

Tableau 11 parameétres obtenus en ajustant les impulsions avec [’équation 5-2 a 16,5 mK

Pixel Sensibilité A Ty Tm
(mdo/keV) (ms) (ps)
Ch.0+ 6,98 1,50 10,69
Ch.0- 6,82 1,29 2,33
Ch.1+ 6,79 1,62 15,21
Ch.1- 6,72 1,42 5,41

La sensibilité mesurée A a été comparée a celle calculée de la méme maniere que dans la partie 4.2.4.
Un parametre a toutefois été ajouté, I'inductance parasite des fils de soudure ultrason entre la puce
SQUID et la puce MMC connectant la bobine d’injection a la bobine de lecture. Ces fils en aluminium
engendrent une ouverture non négligeable dans laquelle une partie du flux magnétique du signal est
perdue. Linductance parasite L,,a été calculée a partir de la formule suivante applicable entre deux
fils distant de d,,, avec une longueur [, et un rayon r;,,:

Equation 5-3

_Ho d_W> l]
LW_anW[m(m T2

Avecr,, =12,5 um, d,, = 0,3 mm, on obtient L,, = 0,4 nH. Cette valeur est approximative et variable
et est comprise entre environ 0,2 et 0,5 nH selon le pixel. Pour certains pixels, les fils ont été croisés
pour réduire I'inductance parasite. De plus il est plus avantageux d’utiliser des fils de diameétre plus
large d’apres cette équation, c’est pourquoi les connections ont été doublées, mais cela peut aussi
apporter de la puissance thermique de la puce du SQUID vers la puce du MMC. Cette inductance
parasite n’est pas négligeable par rapport aux inductances du méandre (6,8 nH) et de la bobine
d’injection au SQUID (2 nH), elle réduit le signal de 4% a 9% selon que L,, = 0,2 etL,, = 0,5 nH.
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La sensibilité calculée est de 6,81 m®y/keV a 17 mk, avec L,, = 0,2 nH, un courant /o = 50 mA, une
masse d’absorbeur en or de 1,05 mg (soit 66 pJ/K a 17 mK), et avec les paramétres de fabrication des
puces PrimA-LTD M, ce qui est en bon accord avec les valeurs mesurées du tableau 11.

Les impulsions ont été mesurées a différentes températures (16,5 mK, 17,5 mK, 19 mK, 22 mK et
25 mK) et ont permis de vérifier les dépendances en fonction de la température de la sensibilité et de
la constante de temps de descente. La figure 78.a) montre la dépendance de la sensibilité avec la
température, le bon accord entre les sensibilités mesurées et calculées a 16,5 mK est vérifié jusqu’a
25 mK. Comme attendu, elle décroit rapidement ; la sensibilité perd un facteur deux entre 15 mK et
25 mK. La perte de sensibilité avec la température peut étre en partie compensée en utilisant un
courant plus élevé dans le méandre.

a) <10 :
E Mesurfae = L9 Mesurée
s 8 Calculée b E: Calculée
E ) ;‘ 1,6
po] ° =
— ©
2 4 2 13
o S
© 2 1,0
15 17 19 21 23 25 15 17 19 21 23 25
Température (mK) Température (mK)

Figure 78 a) Sensibilité mesurée du pixel Ch.0+ en fonction de la température comparée a celle calculée. b) Constante de
temps de temps 7, mesurée en fonction de la température

La figure 78.b) montre la constante de temps de descente 74 en fonction de la température extraite
par des ajustements identiques a celui montré en figure 77 a droite. La constante 7; diminue avec la
température, car la conductance du lien thermique augmente plus rapidement que la capacité
thermique du MMC. La constante de temps a été calculée en fonction de la température en se basant
sur une constante de temps de 1,5 ms a 16,5 mK et en supposant que la conductance du lien thermique
soit linéaire avec la température, ce a quoi on s’attend lorsque le lien thermique est métallique. On
observe un désaccord en fonction de la température des constantes t; mesurées et calculées, ce qui
laisse sous-entendre que la conductance thermique augmente plus rapidement avec la température
gue supposé ; c’est le cas si les phonons contribuent au transfert thermique par exemple entre le
senseur en le substrat de silicium. En effet, la conductance thermique via les phonons augmente
fortement avec la température en T° voir en T* selon que la conductance est limitée par la résistance
thermique de Kapitza ou par le couplage électron-phonon.

5.2.2.2  Caractérisation du bruit

La densité spectrale de bruit expérimentale est obtenue par la moyenne des transformées de Fourier
d’environ 10000 lignes de base (portions de signal sous les seuils de déclenchement). Elle a été
comparée a celle calculée en tenant compte des contributions du bruit 1/f des deux senseurs Ag:Er,
du bruit thermodynamique des deux pixels et du bruit du SQUID. Les mémes parametres du MMC que
ceux utilisés pour calculer le signal ont été utilisés : inductances et caractéristiques géométriques des
bobines du circuit de lecture, capacités thermiques du senseur et de I'absorbeur, courant dans les
méandres, etc. Pour le bruit du SQUID, le bruit 1/f de 2,6 u®o/Hz"/? & 1 Hz donné par le fournisseur a
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été repris ; en revanche, le bruit blanc mesuré (0,65 pdo/Hz>?) a été utilisé. Il est prés du double de
celui donné par le fournisseur (~ 0,35 p®/Hz?). Enfin, nous avons pris pour le calcul les constantes
de temps expérimentales, a savoir 7z =1,5ms, 7, =5 us, qui interviennent dans le calcul du bruit
thermodynamique. La figure 79 montre le résultat du bruit calculé et ses différentes composantes
comparées au bruit mesuré sur les deux voies. On note un bon accord entre les différentes densités
spectrales de bruit.

==Channel 0
=Channel 1
+=SQUID
- ==1/f AgEr
= Bruit thrmo.
—Bruit global

Bruit de flux magnétique

1077 S ' o ' ' '
10" 102 10° 10*
Fréquence (Hz)

Figure 79 Densités spectrales de bruit mesurées sur deux voies comparées a la densité spectrale calculée avec les différentes
composantes (en traits discontinus), a savoir celles produites par le SQUID, le bruit thermodynamique et le bruit 1/f du
senseur

72 plus élevé que celui donné par le

Une hypothése pour expliquer le bruit blanc de 0,65 u®o/Hz
fournisseur, était que le niveau de bruit était dégradé par le blindage électromagnétique insuffisant.
Or, en comparant les bruits des Runl et Run2 (figure 80), nous n’avons pas observé de diminution de
niveau de bruit blanc. En revanche, il y a une importante remontée du bruit vers les basses fréquences
pour le Run2, qui est sans doute causée par les variations de température de la régulation de sorte que

les lignes de bases représentent une pente a I’échelle de la durée d’une impulsion (figure 76).
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Figure 80 Densités spectrales de bruit de flux magnétique mesurées sur les trois SQUID du Run2 et comparées a celle d’un
SQUID du Runl
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5.2.2.3 Résolutions en énergie attendues

La résolution en énergie attendue est calculable de différentes maniéres, d’abord, théoriquement avec
|’équation 4-9 et I’équation 4-10, pour lesquels la responsivité du signal et la densité spectrale de bruit
sont calculées a I'aide des grandeurs thermodynamiques calculées et des parameétres des MMC. Seul
le bruit blanc expérimental du SQUID (0,65 pu®o/Hz*?) ainsi que les constantes de temps ont été utilisés
:la largeur a mi-hauteur ainsi obtenue est de AEneph = 15,0 eV pour le pixel Ch.0-. Ce calcul néanmoins
ne prend pas en compte certains bruits comme le 50 Hz et ses harmoniques présentes, comme on peut
le constater sur les densités spectrales de bruit expérimentales de la figure 79. Toujours en se basant
sur les équations I'’équation 4-9 et I'’équation 4-10, la résolution peut aussi étre calculée en prenant la
densité spectrale de bruit et la responsivité mesurées, cette derniére étant issue de la transformée de
Fourier de I'impulsion moyenne (figure 77). La résolution est alors de AEnepexp = 15,8 €V. Enfin, la
derniere méthode pour déterminer la résolution attendue calcule la résolution dite « ligne de base »
AEips. La méthode consiste a utiliser des lignes de base (portions de signal sous les seuils de
déclenchement), sur lesquelles est appliqués le méme filtrage que celui mis en ceuvre lors de I'analyse
des amplitudes d’impulsions. La résolution ligne de base est alors la largeur a mi-hauteur sur
I’histogramme des valeurs d’amplitude de la ligne de base (figure 81). Cette méthode de calcul de la
résolution tient compte de I'effet du filtrage sur le rapport signal sur bruit, en effet certains filtrages
peuvent dégrader la résolution, car ils atténuent plus le signal que le bruit dans certaines gammes de
fréquence. Néanmoins, lorsqu’un filtrage adapté est utilisé, le rapport signal sur bruit est maximisé et
la résolution AE pg doit s’approcher de AEnep,exp- La résolution ligne de base est de AE,ps = 16,0 eV pour
le pixel Ch.0-. La figure 81 montre les histogrammes des amplitudes de lignes de base pour les quatre
pixels aprés filtrage adapté. A noter, que la résolution AEps dépend de la durée de la fenétre
d’impulsion utilisée, plus la durée de la fenétre est longue plus la résolution en énergie peut étre
améliorée, car on dispose de I'information du signal et du bruit aux trés basses fréquences. Néanmoins
les gains peuvent étre marginaux car a basse fréquence le bruit 1/f du senseur augmente et réduit le
rapport signal sur bruit (figure 56). Les résolutions AEnep,exp €t AEips, ONt été calculées avec une fenétre
de 8192 échantillons, soit 8,2 ms de ligne de base et 8,2 ms d’impulsion. Une fenétre quatre fois plus
longue de 32 768 échantillons permet d’améliorer la résolution AEps a 15,1 eV contre 16,0 eV pour
Ch.0-. En revanche, choisir une fenétre de 32 768 échantillons augmente considérablement le temps
mort, il passe de 10% a plus de 30% sans tenir compte du taux d’empilement qui augmente aussi.
L'incertitude sur I'énergie étant proportionnelle a la résolution et inversement proportionnelle a la
racine du nombre d’évenements dans le pic, I'utilisation d’une fenétre plus longue est défavorable
pour l'incertitude de I'énergie mesurée.
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Figure 81 Histogramme de [’amplitude en énergie mesurée sur quelques milliers de lignes de base pour les quatre pixels. La
valeur de la résolution déterminée avec la NEP (équation 4-9), AEygp ey, €St indiquee pour comparaison.

5.2.3 Corrections des fluctuations de température

Au regard du pouvoir de résolution recherché de quelques milliers, il est indispensable de corriger
I"amplitude des impulsions des variations de température, et ce, d’une part quelles que soient les
conditions de température de la boite a mélange du cryostat, avec ou sans régulation de température,
et d’autre part quelles que soient les méthodes de filtrage utilisées pour estimer I'amplitude des
impulsions. Ces méthodes sont détaillées dans cette section.

Les fluctuations des amplitudes des impulsions causées par les fluctuations de température résultent
de deux contributions, d’une part par la sensibilité du détecteur et d’autre part par la constante de
temps de descente qui toutes deux varient avec la température (figure 78). D’apres la figure 78.a la
sensibilité varie de I'ordre de 0,46 udq/keV/uK, ainsi des fluctuations de la température avec un écart-
type de 2,6 uK, comme observé sur la sonde de la boite a mélange régulée, engendrent un écart-type
de 10 eV sur les énergies mesurées a 59,54 keV, équivalent a I'écart-type de la résolution souhaitée.
Comme la température de la boite a mélange du Runl et du Run2 est respectivement non régulée et
régulée, les méthodes de correction des amplitudes sont différentes et décrites ci-dessous.

5.2.3.1  Correction pour le Runl

Lors de cette acquisition, la température de la boite a mélange n’a pas été régulée, de plus elle était
tres sensible aux vibrations. La figure 82 montre sur une durée de prés de 3,5 jours les dérives de la
température du cryostat, les niveaux de lignes de base et les amplitudes des impulsions des photons
de 122 keV pour deux pixels. Il y a une évidente corrélation entre les différents graphes :

- Entre 0,7 et 1,5 jours, la température du cryostat augmente lentement, de méme que les niveaux
de ligne de base des deux pixels, et 'amplitude des impulsions diminue,

- De méme, a 3,4 jour, il y a un sursaut de température du cryostat notable sur la ligne de base et
sur les amplitudes d’impulsions

Néanmoins ces corrélations sont rompues dans certains cas :

- Entrel1,5et3,3jours, surlafigure 82.a la température du cryostat semble augmenter |égerement,
mais cette tendance n’est pas observée sur la ligne de base du pixel (Ch.1 +) (figure 82.b), ni sur
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I'amplitude des impulsions (figure 82.c). Cela peut provenir d’un artefact de mesure de la
température comme la thermalisation tres longue du thermomeétre RuO..

Sur le niveau de la ligne de base (figure 82.b), on observe des sortes d’impulsions (qui ne sont pas
visibles sur les autres graphes (figure 82.a et figure 82.c). De plus, alors que les niveaux de la ligne
de base entre les deux pixels suivent la méme dérive entre 0,7 et 1,9 jours, la ligne de base du
pixel (Ch.0 +) présente des sauts qui ne sont pas observables sur I'autre pixel (Ch.1+), sur les
amplitudes d’impulsion et sur la température. L'origine de ces instabilités de ligne de base n’est
pas clair. Il pourrait s’agir d’'un changement brusque du flux magnétique constant vu par le SQUID
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Figure 82 Dérive en fonction du temps, de la température du cryostat, du niveau de ligne de base et de I’amplitude des
impulsions pour deux pixels (Ch.0 + et Ch.1 +).

Les dérives de température entrainent des dérives d’amplitude de plusieurs pourcents (figure 82.c), il
est évident qu’il est indispensable de corriger ces dérives pour atteindre une excellente résolution. La
dérive est corrigée en créant une fonction modele de la dérive fiomy (). Elle est modélisée a partir de
la dérive des amplitudes, Ai.r, des impulsions de 63 keV du ***Y. La fonction f;.pmp (t) peut-étre un
polynéme ou une fonction spline ajustée sur la dérive des amplitudes de référence Ai,.; en fonction
du temps (figure 83). L'ensemble des amplitudes des impulsions Ai, pour toutes les énergies, est

corrigé de la dérive par I'équation :

Equation 5-4

Alcorr, = Ai/ftemp.(t)
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Figure 83 En haut, amplitudes Ai,.., des impulsions des photons de 63 keV utilisées comme référence et la fonction spline
ftemp @justée sur ces amplitudes. En bas, les amplitudes Ai., des impulsions des photons de 122 keV apres correction de
la dérive avec la fonction fi.p,,. et équation 5-4

Cette méthode de correction est applicable si :

1- il y a suffisamment d’événements dans la raie de référence pour « échantillonner » les
fluctuations de température.

2- le détecteur est suffisamment linéaire sur la gamme en énergie mesurée.

3- il n’y a pas d’autres sources de non-linéarité.

Ces trois criteres sont respectés pour les pixels Ch0.+, Ch0.- et Ch1.+, mais pas sur le pixel Chl.-. En
effet, sur ce dernier, apres correction de la dérive a I'aide de la raie de 63 keV, on observe des dérives
importantes a mesure que la raie observée s’éloigne de la raie de référence (par exemple a 14 keV ou
122 keV). Une autre source de non-linéarité a été identifiée, puisque lorsque que I'on trace I'amplitude
des photons de 122 keV en fonction du niveau de la ligne de base, une autre dérive indépendante de
la température est observable (figure 84). Une hypotheése a cette dérive est une non-linéarité du gain
du préamplificateur en fonction du niveau de la ligne de base de I'impulsion. C'est aussi pour cette
raison que nous avons fait le choix de réguler la température lors du Run2, pour maintenir le niveau
de la ligne de base a un niveau globalement constant et éviter cette non-linéarité du préamplificateur.
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Figure 84 amplitude des impulsions de 122 keV du pixel Ch1.-. en fonction du niveau de la ligne de base apreés correction de
la dérive en température sur la raie de 63 keV.

5.2.3.2  Correction pour le Run2

Lors de l'acquisition du Run2, la température de la boite a mélange a été régulée. Néanmoins la
régulation engendre des fluctuations relativement rapides de la température, comme I'a montré la
figure 76 et la figure 56. La figure 85 .b) montre 'amplitude des impulsions de 122 keV en fonction du
temps avant correction de la dérive de température, la résolution est alors d’environ 630 eV. Le taux
de comptage des pixels est insuffisant pour observer les fluctuations de température rapides. Il n’est
donc pas possible d’appliquer la méthode de correction utilisée pour le Runl. En revanche, lorsqu’on
trace I'amplitude des impulsions Ai en fonction du niveau de la ligne de base Ny, (figure 86), il y a une
corrélation linéaire entre ces deux paramétres liée aux fluctuations de température bien qu’invisibles
en fonction du temps sur le niveau de la ligne de base (figure 85.a) et sur les impulsions (figure 85.b).
La corrélation est ajustée par une droite Ai = Qtemp. X Nigp + bremp. (figure 86), les amplitudes
corrigées sont données par :

Equation 5-5

Alcorr, = Ai/(atemp. X Nigp + btemp.)
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Figure 86 Corrélation entre I’amplitude des impulsions Ai de 122 keV et leur niveau de la ligne de base N_Idb, et en rouge,
l'ajustement linéaire de [’équation 5-5 appliqué sur les données en orange (équation 5-5).

La figure 85.c) montre I'amplitude des impulsions corrigée Ai.,.- par le niveau de ligne base N;4;. On
remarque un saut brusque. Ce saut provient de sauts de la ligne de base, mais qui n’est pas visible sur
la figure 85. a), car il est noyé dans les fluctuations causées par la régulation en température. L’origine
de ces sauts, indépendants de la température n’est pas claire, il pourrait s’agir de changements
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brusques mais infimes du courant dans le méandre ou de l'une des inductances des bobines du
transformateur de flux, mais le mécanisme reste inexpliqué. Ce saut est aussi observable sur la figure
86 puisqu’on peut distinguer deux populations de données paralleles. Lors de ces sauts, le paramétre
Atemp. €St CONservé, mais pas le parametre by, Pour corriger ces sauts, une seconde fonction de
correction spline fiemp. (t) est appliquée sur les amplitudes Ai.q,. en utilisant I’équation 5-4 comme
pour le Runl. La figure 85.d) montre le résultat de ces corrections sur la raie de 122 keV avec une
résolution de 26,3 eV sur la portion présentée contre 630 eV sans correction de température.

5.2.4 Amplitudes et énergies des impulsions

5.24.1 Seuils de déclenchement des impulsions

Pour détecter la position des impulsions des enregistrements du Runl et du Run2, le signal est
fortement filtré avec un passe bande de fréquences de coupure de 300 Hz et 700 Hz. Ce filtrage n’est
pas optimisé pour le plus faible seuil, mais il permet de détecter un maximum d’impulsions, y compris
des impulsions empilées. Pour notre application, nous ne cherchons pas a obtenir le plus faible seuil.
Les impulsions qui nous intéressent ont quelques dizaines de keV. Les seuils de déclenchement positifs
et négatifs ont été positionnés a une valeur équivalent a 50 eV (figure 87). Les instants auxquels le
signal filtré passe au-dessus (tsar) et au-dessous (tswop) des niveaux de déclenchement sont enregistrés.
Une fois la détection des évenements faite, il y a respectivement 16,4 et 16,9 événements par seconde
par voie (deux pixels). L'application du temps mort reconductible réduit le nombre d’évenements par
seconde a 7,4 et 7,8, non pas a cause du pourcentage du temps mort méme, mais parce qu’une méme
impulsion peut déclencher plusieurs fois, d’'une part a cause de I’ « undershoot » créé par le filtrage et
d’autre part par le bruit qui peut re-déclencher les seuils de déclenchement. Le pourcentage de temps
mort est relativement faible, de 9,7%, ce qui signifie que le détecteur n’est pas beaucoup occupé et
que le taux de comptage est modéré par rapport aux constantes de temps des impulsions.
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Figure 87 En haut, flux de données brutes enregistré sur environ 150 ms. Au milieu, mémes données apres filtrage du passe-
bande pour le déclenchement des impulsions. En bas, zoom sur le flux de données avec les seuils de déclenchement. Les
points en croix et en étoile indiquent les horodatages du déclenchement comme indiquée par la Iégende.

5.2.4.2  Mesure de I'énergie des impulsions et résolution en énergie

Comme nous |'avons décrit dans les parties 4.5 et 5.1, il existe différentes méthodes pour extraire
I'amplitude des impulsions équivalentes a I'énergie absorbée. La méthode offrant la meilleure
résolution dans la condition d’un bruit stationnaire est le filtrage optimal. La figure 88 montre la
résolution en énergie obtenue par filtrage optimal sur une fenétre d’analyse de 8192 échantillons (16,4
ms) et par I'ajustement d’une impulsion modéle tronquée de 768 échantillons (1,54 ms). Pour les deux
expériences, le filtrage optimal permet d’atteindre une meilleure résolution que I'impulsion modele
d’environ 10%-15% a basse énergie en dessous de 30 keV. Dans tous les cas de figure, la résolution se
dégrade avec I'énergie ; néanmoins pour le Run2, elle se dégrade beaucoup plus fortement avec le
filtrage optimal qu’avec I'application d’une impulsion modéle. La raison en est que la régulation en
température introduit des fluctuations de ligne de base relativement rapides, comme I’a montré la
figure 76. Ces fluctuations sont équivalentes a un bruit non stationnaire aux basses fréquences qui ne
sont pas filtrées par le filtrage optimal. La méthode de I'impulsion modele est moins sensible a ces
fluctuations basse fréquence, car la fenétre d’analyse est de seulement 1,54 ms contre 16,4 ms pour
le filtrage optimal. De plus, avec filtrage optimal les pics en énergie des spectres du Run2 présentent
une traine a gauche avec une contribution croissante avec I'énergie. Cette traine est nettement moins
visible avec I'utilisation d’une impulsion modele.
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Figure 88 Résolution en énergie sur des pics gamma a mi-hauteur en fonction de I’énergie, pour les Runl et Run2 et pour
deux méthodes d’analyse d’amplitudes d’impulsion, par filtrage optimal et par une impulsion modeéle tronquée.

Le filtrage optimal sur une fenétre de 8192 points (16,4 ms) a été utilisée pour le Runl et une impulsion
modele tronquée de 768 échantillons (1,54 ms) a été utilisée pour le Run2.

A noter, que la meilleure résolution obtenue est de AErwunm = 15,5 eV a 14 keV, ce qui est égale a la
résolution ligne de base et est trés proche des résolutions calculées a partir de la NEP calculée dans la
partie 4.2.4. Les meilleurs pouvoirs de résolution donnés par E / AErwxm sont obtenus a 177 keV pour
le Runl (raie gamma de 19Yb) et & 356 keV pour le Run2 (raie gamma de 33Ba), respectivement environ
4900 (soit AEFwunm = 36 eV) et environ 5500 (soit AErwwm = 65 eV). Ces pouvoirs de résolution sont parmi
les meilleurs jamais obtenus en spectrométrie de photons par dispersion d’énergie. A notre
connaissance, seule les références [113] et [31] fait mention d’un meilleur pouvoir de résolution de 10
eV a 59.54 keV avec des MMC. A titre de comparaison, le meilleur pouvoir de résolution obtenu sur
les raies X Kadu Mn (source de *°Fe) a 5,9 keV qui sont souvent utilisés comme raie de référence dans
le domaine des détecteurs cryogéniques est de 4700 (soit 1,25 eV) [111].

5.2.4.3 Réjections des empilements et autres évenements anormaux

Parmi les évenements détectés au-dessus des seuils de déclenchement, certains sont a rejeter. On
peut en distinguer ces principaux types :

o les impulsions empilées, I'impulsion détectée se trouve sur la descente d’une impulsion
précédente, ou une nouvelle impulsion survient sur sa descente,

o |es évenements thermiques parasites qui correspondent a des interactions de photons hors
de I'absorbeur, dans le senseur ou dans son entourage proche (lien thermique, ou puce de
silicium par exemple),

e |es évenements saturés.

S’ils ne sont pas rejetés, ces événements vont venir polluer les spectres soit sous forme d’un fond
continu, soit sous forme de structures spectrales pouvant interférer avec les pics d’intérét.
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L'application d’un temps mort reconductible élimine en amont les impulsions dont la ligne de base se
trouve sur la descente d’une impulsion précédente. D’autres événements sont rejetés sur la base de

parametres mesurés sur les impulsions. Les parametres utilisés sont :

La racine du carré moyen de la ligne de base LDBgrus avant filtrage, utilisée pour supprimer les
impulsions dont la ligne de base coincide avec la descente d’une impulsion précédente. Ce
parameétre procede a la méme rejection que le temps mort reconductible.

La position du maximum tmax de I'impulsion, si la position n’est pas centrée sur la fenétre d’analyse
de I'impulsion'®, c’est-a-dire juste aprés la montée de I'impulsion, c’est qu’il s’agit d’un
empilement.

La valeur du maximum Amax de I’événement avant filtrage, si cette valeur est de -32768 ou 32767
en unité analogique-numérique (A.D.U. en anglais), correspondant a - 15 bits ou + 15 bits, c’est
qu’il s’agit d’une saturation du convertisseur analogique numérique.

I'erreur quadratique moyenne EQM,,,4:1e Calculée entre I'impulsion moyenne (ou modéle)
ajustée et l'impulsion mesurée. C'est le parametre sur lequel est réalisée la majorité des
réjections. Ce parametre peut a lui seul suffire a procéder aux réjections, les réjections sur tmay
Amax et LDBrus sont redondantes avec celles sur EQM,,,,4s1¢- LOrsque que le filtrage optimal est
utilisé, EQM,,,,4:1¢ €St calculée a partir d’une impulsion moyenne de 8192 points,

le parametre Rpergie Qui est le rapport I'énergie déterminée par filtrage adaptée et I'énergie
déterminée avec une impulsion modele tronquée.

100

=X
o

—

Amplitude (keV)

EQM

modéle

Figure 89 Amplitude en fonction du paramétre EQM,,,,qe1e déduit de 1’ajustement de I'impulsion moyenne sur I'impulsion

mesurée pour le pixel Ch. 0+.

13 Dans nos routines d’analyse, une fenétre d’analyse comporte pour moitié la ligne de base et pour 'autre
moitié I'impulsion ou une partie de celle-ci.
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Figure 90 Impulsions représentatives des populations identifiées dans la figure 89

La figure 89 montre I'amplitude de I'impulsion mesurée apres filtrage adapté en fonction du parametre

EQM,,0401e- Ce paramétre mesure I'écart entre I'événement détecté et I'impulsion modele, il

discrimine donc les impulsions en fonction de leur forme, c’est pour cette raison que différentes

populations sont identifiables sur la figure 89. Nous avons identifié quelques-unes de ces populations
labellisées de 1 a 8 (figure 90):
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Population 1 : évenements correspondants aux interactions d’une particule dans I'absorbeur.
Cette population posséde la plus faible valeur EQM,,,4s1¢, Car sa forme est identique a celle
de I'impulsion modele.

Population 3 : empilement entre deux impulsions d’interactions de photons dans I'absorbeur.
Population 7 : événements correspondants probablement aux interactions d’un photon dans
le substrat en silicium du MMLC. Les constantes de temps des impulsions — surtout le temps de
montée — sont longues, pouvant étre la conséquence du faible couplage thermique entre le
senseur et le silicium via les phonons.

Population 4 : impulsions ayant saturé le convertisseur analogique-numérique de la carte. Ces
impulsions n’ont pas nécessairement une grande amplitude, comme le montre ce cas ici : le
niveau de ligne de base est anormalement élevé, autour de 29000 A.D.U., proche de la
saturation.

Population 5 : empilement entre un événement de faible amplitude (qui survient a ~ 0,008 s
dans cet exemple) et une impulsion sur sa descente.



e Population 6 : saut de tension engendré par un changement de point de fonctionnement de la
contre-réaction du SQUID de 1 ®@g. Ces sauts de flux sont provoqués par un brusque
changement de flux dans le SQUID, car la vitesse de balayage de I'électronique de contre-
réaction n’est pas suffisamment rapide pour opposer un flux dans le SQUID, le point de
fonctionnement change d’une période @y (voir figure 38). Ces sauts sont provoqués par les
photons de 122 keV interagissant dans I'autre absorbeur. En effet, le pixel Ch. 0- a une
constante de temps de montée plus rapide que les autres absorbeurs (2,3 ys, cf. tableau 11)
et comme on le verra plus loin, la raie de 122 keV n’est pas observable sur ce pixel pour le
Runi, car l'interaction de ces photons entraine un saut de flux. Inversement, la population 6
n’est pas observable pour le pixel Ch. 0+, car le temps de montée est suffisamment long
(10,7 ps, cf. tableau 11) pour mesurer les photons énergétiques. La population 6 est moins
nombreuse pour le Run2, car I'amplitude de la caractéristique V-® des SQUID est plus grande
grace au blindage, ce qui augmente la vitesse de balayage.

e Population 8 : évenement d’une interaction d’un photon dans le senseur. L'impulsion a une
constante de temps de montée trés rapide et deux constantes de temps de descente. La
premiere constante de temps de descente est trés rapide, de I'ordre de la ps. De fait, elle est
proche de la constante de temps de montée des impulsions d’une interaction dans I'absorbeur
(population 1), car cette descente correspond a la relaxation de la chaleur contenue dans le
senseur vers |'absorbeur. La seconde constante de temps de descente est longue et
correspond a la relaxation vers le bain thermique, elle est identique a celle d’'une impulsion de
la population 1. La descente rapide concerne environ un tiers de I'amplitude totale de
I'impulsion puisque la capacité thermique du senseur est environ un tiers du total pour ce
détecteur.

e Population 2 : cet événement est le plus difficile a interpréter. Il peut s’agir d’'une interaction
d’un photon dans le substrat en silicium de la puce MMC, juste en dessous d’un des deux
senseurs ; des phonons athermiques sont absorbés par le senseur entrainant une montée
rapide du signal, le signal décroit rapidement, car la température du senseur s’équilibre
rapidement avec I'absorbeur du fait du fort couplage thermique entre les deux systémes. La
chaleur est évacuée vers le bain, mais des phonons thermiques continuent a étre absorbés par
le senseur. L'impulsion de la population 2 est une combinaison des impulsions des populations
7 et 8.

Les populations 1, 6, 7 et 8 concentrent 90% des évenements, et la population 1 pour construire le
spectre final contient 60% des événements détectés. Etonnamment, cette répartition des populations
entre les voies 0 et 1 est similaire, alors que les absorbeurs sont collimatés et disposés différemment
(figure 54). Une meilleure collimation aurait donc peu d’effet sur la répartition des populations, les
populations 2 et 8 respectivement sous les senseurs et dans les senseurs sont inévitables et dépendent
de I'épaisseur de I'absorbeur. La collimation peut seulement réduire la population 7 des évenements
dans le substrat du MMC qui ne représente qu’environ 7%.

La figure 89 montre que le parametre EQM,,,q4:1c dépend de I'énergie, ce qui rend la coupure
imparfaite, notamment aux basses énergies, par exemple selon la figure 92, en choisissant une valeur
de coupure limite maximum EQM,,,,4:. de 10* matérialisé par le trait pointillé rouge. Un moyen
complémentaire et efficace pour rejeter les évenements est d’utiliser le parametre R¢pergie (rapport
entre I'énergie déterminée par filtrage adapté et celle déterminée au moyen d’une impulsion modeéle
tronquée). Ce rapport est proche de 'unité lorsque la forme de I'impulsion mesurée correspond a
I'impulsion modele, en revanche, il est trés différent de 1 s'il s’agit d’'un empilement ou d’une
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population autre que la population 1. La figure 91 montre |'effet de cette coupure sur le parametre
EQM, 04210+ Les événements a basse énergie sont « nettoyés ».
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Figure 91 Parametre EQM, 41 avant (en bleu) et apres coupure (en rouge) sur le parametre Repergie-

Cette procédure de réjection a été appliquée pour I'ensemble des pixels et pour le Runl et le Run2.
Une fois les coupures réalisées, les taux de comptage pour les quatre pixels sont remarquablement
proches entre les pixels ; pour I'une des quatre sources mesurées, ils sont de 1.17 s, 1.14 s%, 1.13 51
et 1.16 s lors du Runl.

5.2.5 Correction de non-linéarité

Le détecteur étant intrinsequement non-linéaire, il est indispensable de corriger celle-ci afin de fournir
de nouvelles énergies de référence. Dans l'idéal, les pixels devraient avoir la méme non-linéarité, car
cela permet de simplifier le traitement de la non-linéarité en appliquant la méme correction pour tous
les pixels. Seulement, la non-linéarité est différente, car comme I’a montré le tableau 11, la sensibilité
des pixels et les constantes de temps des impulsions sont différentes. Par exemple, pour les photons
de 122,06 keV, le pixel ChO.- mesure 121,7478 keV contre 121,7721 keV pour le pixel Chl.+, soit 24 eV
d’écart et pratiquement autant que la résolution du détecteur. Il est donc indispensable de corriger la
non-linéarité de chaque pixel avant de pouvoir sommer les spectres, ou bien, il faut traiter les spectres
pixel par pixel. Par ailleurs, il a été constaté que la non-linéarité variait légérement d’un passage de
source a l'autre, par exemple pour le pixel ChO.+, la valeur moyenne des évenements 122 keV est de
121,7621 keV pour la mesure de la source du mélange 4 et de 121,7569 keV pour le mélange 2, soit
5 eV d’écart. Ce qui est relativement faible au regard de I'énergie mesurée (0,04%o0), mais qui n’est pas
négligeable au regard de la résolution (environ 28 eV a 122 keV) et de l'incertitude recherchée
(~ 0,1 eV). Ces écarts entre les changements de source sont probablement dus aux différences de
température de base du cryostat qui variait en entre 16,5 mK et 17,2 mK et potentiellement dus aux
variations de gain en fonction des niveaux de ligne de base.

La non-linéarité est corrigée a partir des raies étalons émises par le >’Co et le 1*°Yb : I’écart d(i a la non-
linéarité, soit la différence entre I'énergie mesurée et I'énergie tabulée est déterminé sur différentes
raies étalons, puis une fonction polynomiale est ajustée sur les écarts. La fonction est ensuite utilisée
pour corriger les énergies mesurées. La correction de non-linéarité est effectué en quatre étapes
décrites ci-dessous, et pour chaque étape, différents cas ont été étudiés.
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1- Choix des raies d’étalonnage, avec le choix d’utiliser :

e |esraies gamma
e lesraies gamma et les raies X

2- Méthode de mesure de I'énergie des raies d’étalonnage, avec le choix de mesurer I'énergie :

e en ajustant des fonctions gaussiennes ou de Voigt sur les pics
e en calculant la moyenne des énergies des impulsions présentes dans une région
d’intérét (ROI)

3- Ajustement d’une fonction de correction de non-linéarité sur I’écart entre I'énergie mesurée des
raies d’étalonnage et leur énergie tabulée. Le choix porte sur une fonction polynomiale de degré 2 ou
de degré 3.

4- Correction des énergies mesurées a évaluer avec la fonction de correction.
5- Méthode de mesure de I'énergie des raies a évaluer, avec le choix de mesurer I'énergie :

e en ajustant des fonctions gaussiennes ou de Voigt sur les pics

e en calculant la moyenne des énergies des impulsions présentent dans une ROI
e en analysant individuellement sur chacun des pixels

e en analysant globalement en combinant les pixels

5.2.5.1 Méthode de mesure de I'énergie des raies étalons

La méthode pour mesurer I'énergie des raies d’étalonnage qui parait la plus évidente est de construire
un histogramme en énergie auquel sont ajustées des fonctions, gaussiennes pour les pics gamma ou
Voigt pour les pics X. Néanmoins, cette méthode présente de nombreux désavantages. Tout d’abord,
on choisit une largeur des canaux de I'histogramme et les amplitudes des impulsions sont classées
dans les canaux correspondants. La figure 92 montre les énergies mesurées pour des histogrammes
avec différentes largeurs de canal en ajustant une gaussienne sur les pics de 63 et 122 keV. L'énergie
mesurée dépend de la largeur du canal de I'histogramme choisi et la variation linéaire observée est
tres largement supérieure a l'incertitude statistique qui est de I'ordre de 0,05 eV. Toutefois, cet effet
pourra étre corrigé par un nouvel étalonnage en énergie de |’histogramme.
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Figure 92 Energie obtenue par I'ajustement d 'une gaussienne sur les pics de 63 keV et de 122 keV pour différentes largeurs
de canal de I’histogramme.

Ensuite, lorsque I'histogramme en énergie est généré a partir d’une certaine largeur de canal, les pics
d’étalonnage sont ajustés dans I'idéal avec des fonctions gaussiennes et de Voigt respectivement pour
les pics gamma et les pics X. Néanmoins la forme des pics mesurées ne correspond pas parfaitement a
ces fonctions, car les pics possédent des traines asymétriques, ces traines modifient I’énergie moyenne
mesurées et la position de la centroide des pics (figure 93). Les traines sont d’autant plus
problématiques que leur amplitude et leur étalement dépendent de I'énergie. A mesure que le pouvoir
de résolution augmente, les traines augmentent avec I'énergie des photons. Les traines sont peu
visibles pour les pics X ajustés avec des Voigt, car la largeur naturelle de ces raies élargit les pics et
masque en partie les traines, comme on peut le remarquer sur les raies Ka du Ta en figure 93. Le
programme Colegram du LNHB permet d’ajuster d’autres fonctions plus proches de la forme des pics
du spectre : gaussienne avec une traine a gauche, ou avec une traine a gauche et une traine a droite,
Voigt avec une traine a gauche ou avec une traine a gauche et une traine a droite. L’ajout de traines a
la fonction gaussienne ou de Voigt augmente le nombre de paramétres, chaque traine est une fonction
exponentielle qui requiert deux parameétres ajustables, I'amplitude de la traine et sa pente.
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Figure 93 En haut, raies gamma de 86,5 keV et de 122 keV ajustée avec une fonction gaussienne. En bas, raies X Ko du Ta
ajustées avec deux fonctions de Voigt.

Le tableau 12 montre les valeurs de la centroide de la gaussienne selon les différentes fonctions
utilisées a différentes énergies du spectre. Les énergies obtenues varient de maniére significative, les
variations sont supérieures a l'incertitude statistique (de I'ordre de 0,02 a 0,07 eV) pour les trois pics
analysés. Pour les pics gamma, I'ajout d’une traine a droite (G + TG + TD) a peu d’effet sur la position

de la centroide par rapport a une gaussienne avec une seule traine a gauche (G + TG), alors que c’est
le contraire pour les pics X.

Tableau 12 énergie de la centroide en ajustant différentes fonctions sur les pics (G= Gaussienne, V= Voigt, TG = traine a
gauche, TD = traine a droite). Entre parenthése, est donné [’écart de la centroide par rapport a celle obtenue avec une seule
fonction (G ou V)

gamma gamma gamma X de X de
Fonctions de 122 keV | de 63 keV | de 86 keV | Fonctions 22 keV 51 keV
ajustées (eV) (eV) (eV) ajustées (eV) (eV)
G 121758,37 | 63119,77 | 86458,70 Y 22197,86 | 50766,47
G+TG 121758,61 | 63120,33 | 86458,91 V+TG 22199,31 | 50767,03
(+0,24) (+0,56) (+0,21) (+1,45) (+0,56)
G+TG+TD | 121758,59 | 63120,36 | 86458,90 | V+ TG +TD | 22200,18 | 50766,71
(+0,22) (+0,59) +0,19) (+2,32) (+0,24)

La présence des traines de part et d’autre des pics complexifie le traitement des spectres au risque
d’ajouter des erreurs systématiques supérieures aux incertitudes statistiques.

Enfin, le dernier désavantage de traiter les histogrammes en y ajustant des fonctions est le temps de
traitement relativement long de cette méthode avec le logiciel Colegram. Pour chacun des quatre
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pixels et pour leur spectre respectif, des régions d’intérét contenant les pics sont sélectionnés. Puis,
pour chaque région, les pics doivent étre ajustés avec des fonctions selon leur forme et leur origine
physique tout en veillant a ce que I'algorithme converge vers une solution qui a un sens physique. Ce
travail peut étre en partie allégé en clonant les régions d’intérét et les fonctions ajustées d’un spectre
a l'autre.

Comme alternative a I'analyse des spectres avec Colegram, une méthode plus rapide a été choisie. Elle
consiste a sélectionner une région d’intérét ROl autour d’un pic d’intérét. La moyenne et I'écart-type
o des valeurs des amplitudes dans la ROl sont calculées, puis la valeur moyenne est recalculée en
incluant uniquement les N,,, amplitudes dont les valeurs sont a moins d’un écart-type a,, par rapport
a la moyenne. La valeur moyenne recalculée E,, est I'estimateur de I’énergie de la raie avant la
correction de la linéarité. Cette méthode est possible a condition que les pics en énergies n’interferent
pas entre eux et que le bruit de fond sous les pics est faible. La premiére condition est assurée par la
haute résolution des MMC et par le fait d’avoir utilisé un passeur de source. La seconde condition est
également respectée, par le fait d’avoir une haute résolution, ce qui augmente le rapport entre la
hauteur des pics et le fond, et par le fait d’avoir un absorbeur en or qui limite la diffusion Compton et
le fond qui en découle.

5.2.5.2  Fonction de correction de non-linéarité

Une fois que les énergie E,,, . des raies étalons sont déterminées, I'écart de linéarité E,, — E;,p entre
les énergies mesurées E,, et les énergies étalons tabulées E;,;, est ajusté par un fonction fj;,(Ep,).
Pour I'ajustement, chaque écart est pondéré par I'inverse de son incertitude am/\/N_m_ La figure 94 en
haut montre les écarts de linéarité E,, — E;,p pour les raies d’étalonnage en fonction de I'énergie sur
le pixel Ch.0+ lors de la mesure du mélange 4 du Runl. La raie gamma a 63,12044 (4) keV a été utilisée
pour corriger les fluctuations de température et est la raie de normalisation des amplitudes®*. A cette
raie s’y ajoutent les raies gamma étalons de 14,41295 (31) keV, 109,77924 (4) keV, 122,06065 (12) keV
et 130,52293 (6) keV, et les raies X Ka 21,99030 keV 22,162917 keV, 49,77267 keV et 50,741475 keV.

Plusieurs approches ont été testées pour corriger la non-linéarité :

- utiliser une fonction fj;;,, polyndmiale de degré 2 ou 3,
- en plus des raies gamma étalons utilisé ou non les raies X.

14 C’est pour cette raison que I’écart mesuré sur cette raie est nul (Figure 94 en haut)
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Figure 94 En haut : écart de linéarité du pixel Ch0.+ pour la mesure du mélange 4 en fonction de [’énergie. Les points
rouges représentent les valeurs expérimentales, la courbe en pointillé est un ajustement d'un polynome de degré 2 fiin (Ep)
sur ces points . Au centre et en bas, résidus aprés correction de la non-linéarité par f;;,, (E,,) selon différents cas, les points
sont les données expérimentales et les courbes représentent les limites pour un intervalle de prédiction a 68%.

La figure 94 en haut montre I'écart de linéarité et le polynéme f;,, (E;,) ajusté a ces écarts. Au milieu,
la figure montre I’écart de linéarité une fois corrigé par le polygone f;;,,(E,,) de degré 2 et de degré 3.
Les barres d’erreur des écarts sont données par am/m, et les courbes représentent les intervalles
de prédiction a 68% calculées avec Matlab®. Elles permettent de juger quelle est la meilleure
approche, un intervalle étroit est préféré. Pour ce pixel presque I'ensemble des points ont leur barre
d’erreur qui recoupe la valeur nulle de I'ordonnée démontrant qu’un polynéme de degré 2 décrit
parfaitement la non-linéarité. Il en est de méme avec un degré 3, mais l'intervalle de prédiction est
plus large, notamment dans la gamme en énergie 65-120 keV ou il y a peu de raies d’étalonnage, et
aux extrémités de la gamme en énergie en dessous de 14 keV et au-dessus de 130 keV.

La figure 94 en bas montre les courbes d’intervalle de prédiction suite a I'ajustement d’une fonction
de degré 2. Dans un cas (courbes vertes) les raies gamma et X sont utilisées et dans I'autre cas (courbes
violettes) seulement les raies gamma. Les intervalles de prédiction utilisant toutes les raies X et y sont
légérement plus étroits. Alors que les raies X étaient problématiques lorsque les spectres sont traités
avec le logiciel Colegram (les énergies X étaient tres différentes selon les fonctions utilisées, cf. tableau
12), avec la méthode de sélection de ROI, elles améliorent Iégérement la correction de non-linéarité.

15 Les intervalles de prédiction ont été calculé avec la fonction Matlab® Predint()
https://fr.mathworks.com/help/curvefit/cfit.predint.html
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La figure 95 montre les fonctions polynomiales f;;;, utilisées pour corriger les non-linéarités des quatre
pixels du Runl et pour les 6 pixels pour le Run2 lors des mesures des quatre mélanges de sources. Bien
que les courbes soient relativement proches, il y a une disparité croissante avec I'énergie’®. Pour le
Runl, I'écart de linéarité est en moyenne de 650 eV a 122 keV et varie de 115 eV entre les différentes
courbes fj;,. Pour le Run2, I'écart de linéarité est en moyenne de 536 eV a 122 keV et varie de 59 eV
entre les différentes courbes f;,,. Le Run2 présente de meilleures performances de linéarité que le
Runl. Le Run2 est plus linéaire, non pas parce que le détecteur est plus linéaire, mais parce que le
traitement du signal utilisé est différent de celui du Runl. Pour le Runl, un filtrage optimal a été
appliqué pour déterminer I'énergie des impulsions. Ce filtrage tient compte de toutes les composantes
temporelles du signal et en particulier de toute la descente de I'impulsion. Comme I'a montré la figure
78.b) la constante de temps diminue avec la température, donc le temps de descente diminue avec
I’énergie des impulsions mesurée, ce qui tend a diminuer I'énergie mesurée apres filtrage optimale et
a aggraver la non-linéarité. Pour le Run2, une impulsion modele de 1,54 ms a été utilisée, elle
considére seulement 0,7 ms de la descente de I'impulsion, la détermination de I’énergie est par
conséquent moins affectée par la dépendance de la constante de temps avec la température. En ce
qui concerne la variabilité des non-linéarités entre les différents pixels, elle ne peut pas s’expliquer par
la différence de capacités thermiques des absorbeurs. Elle est probablement causée par les constantes
de temps de descente différentes entre les pixels (voir tableau 11), c’est pourquoi une plus grande
variabilité est observée sur le Runl, car les constantes de temps accentuent la non-linéarité avec le
filtrage optimal.

Quoi qu’il en soit, il est donc indispensable de corriger la non-linéarité pour chaque pixel et pour
chaque mesure de mélange.
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Figure 95 a gauche, fonctions polynomiales f;;,, obtenues pour les quatre pixels et les quatre mélanges lors du Runl. A
droite, fonctions polynomiales f;;,, obtenues pour les six pixels et les quatre mélanges lors du Run2.

La figure 96 et la figure 97 présentent les écarts de linéarité pour I’'ensemble des pixels et des mélanges
une fois la fonction de correction f;;;, appliquée sur les énergies étalons mesurées pour le Runl et le
Run2. Pour certains pixels et certains mélanges, les barres d’erreur ne recoupent pas la valeur nulle
signifiant qu’il y a un désaccord entre I'écart obtenu sur les raies étalons et la fonction fj;,,. Pour le
Runl, c’est le cas pour le pixel et Ch1l.- des mélanges 4 et 1 et pour le pixel Ch.0.- des mélanges 2 et 3.

16 Le point de référence de la non-linéarité a été décalé a 0 keV contre initialement 63 keV pour le Run1 et 122
keV pour le Run2 de maniere a pouvoir comparer les écarts de linéarité en les deux expériences Runl et Run2.
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Pour le pixel Chl.-, le désaccord est causé par la non-linéarité du préamplificateur en fonction du
niveau de la ligne de base, tandis que pour le Ch0Q.- le désaccord est causé par la vitesse de balayage
insuffisante de I'électronique a SQUID. Pour le Run2, a I'exception du pixel Ch.2- et quelques raies
étalons du mélange 4, la plupart des écarts corrigés coupe la valeur nulle a I'ordonnée aux incertitudes
pres. La raison des désaccords pour le pixel Ch.2- n’a pas été identifiée, mais comme pour le Runl la
cause est certainement liée a une non-linéarité électronique (numériseur de la carte, préamplificateur
ou électronique a SQUID) qui s’ajoute a la non-linéarité du détecteur. Les intervalles de prédiction a
68% rouge englobent la majorité des points d’étalonnage et leur incertitude associée. Ces intervalles
seront utilisés pour calculer I'incertitude de type B associée a la correction de non-linéarité.
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Figure 96 Résidus une fois ['énergie des raies étalons mesurées corrigées de la non-linarité par la fonction f;;,, (en bleu)
pour les quatre pixels Ch0.+, Ch0.-, Ch1l.+ et Chl.-, ainsi que pour les pixels combinés lors du Runl. Les intervalles de
prédiction a 68% sont tracés en rouge.
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Figure 97 Résidus une fois ['énergie des raies étalons mesurées corrigées de la non-linarité par la fonction f;;,, (en bleu)
pour les six pixels Ch0.+, Ch0.-, Chl.+, Chl.-, Ch2.+ et Ch2.-, ainsi que pour les pixels combinés lors du Run2. Les
intervalles de prédiction a 68% sont tracés en rouge.

5.2.5.3 Les spectres en énergie combinées
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Une fois la non-linéarité de chaque pixel corrigé, il est possible de combiner les amplitudes résultantes
pour construire les histogrammes en énergie pour chague mélange ou bien pour chacune des
expériences, Runl et Run2. Lorsque les amplitudes de plusieurs pixels sont combinées, une nouvelle
correction de non-linéarité est effectuée de la méme facon que pour les pixels individuels. Cette
correction est faible (de I'ordre de 0,1 eV entre 0 keV et 150 keV) puisque la non-linéarité a déja été
corrigée sur chaque pixel, cela permet d’affiner la correction et surtout d’en déduire des intervalles de
prédiction qui seront utilisés pour les calculs d’incertitude dans la partie 5.2.6. Les courbes en bas de
la figure 96 et de la figure 97 montrent les écarts de linéarité et les intervalles de prédiction pour les
pixels combinés de chaque mélange des Runl et Run2.

La figure 98 montre les spectres combinés pour le Runl et le Run2 avec des statistiques de comptage
respectivement de 4,6x10° coups et 12,3x10° coups. Les spectres sont relativement similaires, hormis
a basse énergie oU, pour le Run2, la raie de Ka du fer émis par le >’Co domine, car elle n’est pas
atténuée par le ruban adhésif en aluminium présent dans le Runl. A haute énergie, le Run2 possede
un fond Compton plus important a cause du *3Ba présent dans un des mélanges du Run2 et qui émet
des rayons gamma intenses de 356 keV. Ce gamma est présent dans le spectre, mais n’est pas montré
par souci de visibilité des spectres dans la figure.

Runl

Coups /2 eV
>

Coups/2eV
= ]
[&)] LS w

o
o

[N

i O.AJﬂh“mmLh

0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 0 20 40 &0 80 100 120 140 160 180 200
Energie (keV) Energie (keV)
Run2
06 , 4z 10" ‘
10° 10
4
107 = 8
3 3
o~ ™~
@ > 6 r
: H
o
C o, L
2- { 1 .
0 LJLH \A’|J| .\‘ L .
0 20 40 60 80 100 120 140 160 180 200 0 20 40 B0 80 100 120 140 160 180 200
Energie (keV) Energie (keV)

Figure 98 Spectres en énergie des quatre sources combinés des expériences Runl et Run2 en échelles logarithme et linéaire.

5.2.6 Détermination de nouvelles énergies X et gamma
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5.2.6.1 Meéthode de mesure de I'énergie des raies a évaluer

Une fois la correction de non-linéarité effectuée sur les amplitudes des impulsions, les énergies des
raies X et gamma ont été déterminées des quatre maniéres suivantes :

e aprés que la ROl de chaque raie est sélectionnée pour chaque pixel i pour chacun des mélanges
de radionucléides et pour chacun des enregistrements (Runl et Run2), la moyenne de
I’énergie des amplitudes E;éoz contenues dans la ROl est calculée de la méme fagon que dans
la section 5.2.5.1. Ensuite, pour chaque enregistrement j, la moyenne arithmétique Emoy,j est

p
i
ROI
i=1

Ou p est le nombre de pixels, p =4 pour le Runl et p = 6 pour le Run2.

calculée :

Emoy,rj =

S

L'incertitude est simplement calculée comme I"écart-type sur les p valeurs E}zm. L'énergie
Emoy,r1 €st nommée « Valeur moy. R1 », Eppy gz Par « Valeur moy. R2 » et Epyoy 12 PAr
« Valeur moy. R1&2 (figure 99 a figure 101). Ces résultats sont représentés avec des points et
des barres d’erreur en magenta. Les valeurs des pixels i sont représentées avec des points et
des barres d’erreur en rouge. Ceci permet de s’affranchir des effets de largeur de canal de

I’histogramme et des traines des pics sur I'énergie mesurée.

. a partir des ROl d’un mélange sur les pixels combinés : pour chaque raie a mesurer
dans un mélange, les amplitudes en énergie dans la ROl sont sélectionnées sur I'ensemble des
pixels d’'un méme enregistrement (Runl ou Run2). L’énergie de la raie est la moyenne de
I’énergie des amplitudes sélectionnées, EROI,ij ou j désigne I'enregistrement. L'incertitude
est la racine de la somme quadratique d’une incertitude de type A, gy, et une incertitude de
type B, 0. L’ incertitude de type A est donnée par g4 = GROI/\/M, ol opp; est I'écart-type
sur les amplitudes sélectionnées dans la ROl et Npp; le nombre d’amplitudes sélectionnées.
L'incertitude oy est donnée par l'intervalle de prédiction a 68% obtenu apres correction de la
non-linéarité des pixels combinés (voir section 5.2.5.2, figure 96 et figure 97 ). L'énergie
obtenue EROLRJ- est nommée « Ch. Combinées R1» et « Ch. Combinées R2 » respectivement
pour le Runl et le Run2 (figure 99 a figure 101). Ces résultats sont représentés par des point
et des barres d’erreur en vert.

. par traitement des spectres en énergie combinés sur les quatre pixels du Runl et les
six pixels Run2 avec le logiciel Colegram pour chacun des mélanges de radionucléides. Pour
corriger les effets de largeur de canal (voir section 5.2.5.1 et figure 92), les spectres ont été ré-
étalonné linéairement a partir des raies gamma étalons du >’Co et de %°Yb. Leurs énergies ont
été déterminées en y ajustant des fonctions gaussiennes avec le logiciel Colegram. Une fois les
spectres ré-étalonnés, les énergies a mesurer ont été ajustées également avec des fonctions
gaussiennes, et ce quelle que soit la forme des pics (Gauss ou Voigt, avec ou sans traine). Ceci
dans le but de réduire I'influence des traines sur la centroide des pics a mesurer (tableau 12)
en réduisant le nombre de degrés de liberté dans I'ajustement et les corrélations entre
variables.
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L'incertitude associée est la racine de la somme quadratique d’une incertitude de type A, gy,
et une incertitude de type B, 0. L’ incertitude de type A est donnée par g, = 0'6/\/1\/_6, ou
o est I'écart-type sur la gaussienne ajustée sur le pic et N; est la surface de la gaussienne en
nombre d’évenements. L'incertitude g est la racine de la somme quadratique de deux
contributions, I'une reliée a la correction de non-linéarité et donnée par l'intervalle de
prédiction a 68% obtenu apres correction de la non-linéarité des pixels combinés (voir 5.2.5.2,
figure 96 et figure 97), I'autre par l'incertitude de la position de la centroide la gaussienne
ajustée au pic et fournie par le logiciel Colegram [123]. L’énergie obtenue Egp.. gj €St nommée
« Spectre combiné R1» et « Spectre combiné R2 » respectivement pour le Runl et le Run2
(figure 99 a figure 101). Les résultats sont représentés par des points et des incertitudes en
noir.

Enfin, la derniere méthode consiste a appliquer un traitement statistique sur I'ensemble des
valeurs E}eo, des 10 pixels et de leur incertitude en combinant les Runl et Run2 pour chaque
mélange. Cette méthode est inspirée de celle utilisée par les évaluateurs de données de
décroissance pour recommander une valeurs a partir de plusieurs mesures'’. Les valeurs
aberrantes qui ne répondent pas au critére de Chauvenet sont exclues du calcul [128] et [129].
Sur les 264 valeurs analysées, 24 ont été exclus par ce critére. Enfin, la cohérence des 28 jeux
de données a été testée en calculant le 2 des données et comparé a une valeur critique du 2
[130] [131]. Sur les 28 jeux de données, deux sont incohérents et concernent les deux raies X
Ka du plutonium, ce qui peut s’expliquer pour ces raies par la statistique de comptage
relativement faible, par la largeur importante des fonctions de Lorentz, environ 110 eV a mi-
hauteur, et par la présence du fond Compton généré par le gamma de 356 keV du **3Ba.

Dans le cas des jeux cohérents, la valeur de I’énergie de la raie Estat,Rl&Z correspond a la
moyenne pondérée par les incertitudes statistiques :

Equation 5-6

q i 2

E Y0 Epor/ai;
stat,R1&2 — q 2
n i=1 1/6A,i

Ou q est le nombre de valeurs compatibles selon le critere de Chauvenet, g < 10,
E‘};o, est la valeur moyenne des énergies dans la ROl pour le k®™ pixel

o, est incertitude de type A pour le i*™ pixel, soit gy ; = JROI,I-/\/M
L'incertitude de type A associée a E}ieoz est donnée par :

Equation 5-7

UA(Estat,Rl&z) = (Z?ﬂ l/aj,i)_l/z

L'incertitude de type B associée a Egqr r1g2 €St 'incertitude minimale de type B du jeux de

données :
Equation 5-8

Op (Estat,Rl&Z) = (O-B'i)min

17 http://www.Inhb.fr/pdf/DDEP/Introduction 2011.pdf
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Les valeurs Estat,Rl&Z sont représentées par la ligne rouge et les incertitudes associées par un fond
transparent rouge, figure 99 a figure 101. Les valeurs tabulées dans DDEP et par Deslattes sont
représentées par la ligne bleue et les incertitudes associées par un fond transparent bleu [37] [39].
Toutes les incertitudes sont élargies a k = 2, k est la facteur d’élargissement.

Comme le montrent les figure 99 a figure 101, pour la tres grande majorité, les valeurs obtenues par
les quatre méthodes décrites ci-dessus, Es¢at r182, Erorrj» Emoy,rj €t Espec,rj» SONt compatibles entre
elles. La différence entre ces valeurs porte sur leurs incertitudes. Les valeurs Emoy,Rj ont une plus large
incertitude que les valeurs de pixels combinés EROLRJ- et Egpecrj, €ar une part importante de la
dispersion entre pixels est donnée par la contribution de type B et la correction de non-linéarité.
Lorsque les pixels sont combinés, I'incertitude de type B diminue fortement, car elles sont corrélées,
comme le montre la faible incertitude obtenue pour les valeurs EROI’RJ- et les courbes des intervalles
de prédiction de la figure 96 et la figure 97 des pixels combinés. Les intervalles de prédiction des pixels
combinés correspondent au plus faible intervalle des pixels individuels. Par exemple, pour le mélangel
du Run2, I'intervalle de prédiction des pixels combinés est pratiquement égal a celui du pixel Ch.2+, de
méme pour le mélange 2 du Run2 ou il correspond au pixel Ch.0+. Ceci justifie par ailleurs le calcul de
I'incertitude de type B pour Estat,Rl&Z par I'équation équation 5-8.

Enfin, bien que généralement compatible, I'accord entre Eg,.. g; €t les autres valeurs est moins bon,
car le traitement des spectres introduit probablement une incertitude de type B par I'ajustement qui
n’est pas pris en compte ici.

5.2.6.2 Comparaison des énergies obtenues pour les raies gamma

Les 15 graphiques en figure 99 montrent les résultats pour les raies gamma obtenues a partir des 10
pixels (points rouges), quatre pixels lors du Run1l (labellisés par Ch.0+ a Ch.1- et par R1) et six pour le
Run2 (labellisés par Ch.0+ a Ch.2- et par R2). Pour 14 raies gamma, les incertitudes ont été améliorées
par rapport aux valeurs tabulées, jusqu’a prés d’un facteur 60 pour les raies de 2*3Am. Seules trois raies
ne sont pas compatibles avec les valeurs recommandées : les raies a 106,1 keV, 26,3 keV et 86,5 keV,
respectivement du Z°Np ys s (Pu), ***Am y2,1 (Np) et **°Eu 2,0 (Gd).

Pour la raie bien connue de 59,54 keV de 2**Am v, (Np), I'incertitude n’a pas été améliorée et la valeur
obtenue 59,54030 (21) keV est tout juste compatible a k = 2 avec la valeur recommandée
59,54090 (10) keV. En revanche, notre valeur est compatible a k = 2 avec la précédente mesure de
cette raie a 59,5393 (42) keV aussi obtenue avec des MMC [132].

L’ensemble des énergies Emoy,Rl&Z et Estqe r182 de raies gamma mesurées est résumé dans le

tableau 13, soit selon deux des méthodes de combinaison des énergies des différents pixels.
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Tableau 13 Résumé des énergies obtenues lors de ce travail de thése et comparées aux valeurs recommandées dans [37]
[39]. Les incertitudes sont données a k = 1, k est la facteur d élargissement. En bleu, les valeurs avec la plus faible
incertitude parmi les deux méthodes de combinaison des énergies des différents pixels (Emoy,ri1z2 €t Estar,r182)- L€S valeurs
et les incertitudes présentées sont préliminaires, les valeurs finales seront publiées ultérieurement.

Ce travail
. Méthode statistique
. Energie Energlle Energie
Origine de la recommandée mesurée g’ . . . .
raie X ou gamma (préliminaire) mesurée incertitude incertitude
(keV) I (préliminaire)  typeAaloc typeBaloc
i Estatmisz (eV) (eV)
(keV) :
(keV)

15Ey - Raie y3,2 (Gd) 18,7630 (20) 18,7637 (12) 18,76393 (34) 0,298 0,16
241Am - Raie 2,1 (Np)  26,34460 (20)  26,34559 (30) 26,34561 (17) 0,045 0,17
15Ey - Raie y2,1 (Gd) 26,531 (21) 26,5350 (7) 26,53488 (18) 0,093 0,15
283Am - Raie 3,1 (Np) 43,530 (20) 43,53280 (46) 43,53261 (30) 0,065 0,29
15Ey - Raie y3,1 (Gd) 45,2990 (10)  45,29884 (20) 45,29885 (20) 0,081 0,18
210ph - Raie y1,0 (Bi) 46,5390 (10)  46,53851 (33) 46,53850 (20) 0,039 0,20
21Am - Raie v2,0 (Np)  59,54090 (10)  59,54033 (12) 59,54031 (22) 0,020 0,22
135Eu - Raie y1,0 (Gd) 60,0086 (10)  60,01038 (37) 60,01041 (22) 0,101 0,20
243Am - Raie v3,0 (Np) 74,660 (20) 74,66498 (21) 74,66501 (33) 0,042 0,33
13383 - Raiey2,1 (Cs) 79,6142 (19) 79,6179 (10) 79,61790 (43) 0,268 0,33
133Ba - Raiey1,0 (Cs) 80,9979 (11) 80,9972 (9) 80,99717 (33) 0,054 0,33
155Ey - Raie y2,0 (Gd) 86,5479 (10)  86,54449 (37) 86,54445 (20) 0,030 0,19
109Cd - Raie v1,0 (Ag) 88,0336 (10) 88,0330 (10) 88,03292 (20) 0,144 0,14
155Ey - Raie y3,0 (Gd)  105,3083 (10)  105,3088 (8) 105,30876 (19) 0,046 0,19
23%Np - Raie v8,5 (Pu)  106,1250 (20)  106,1181 (8) 106,11792 (32) 0,086 0,31
KadeCs 30,62540 (45) 30,6251 (7) 30,62499 (26) 0,045 0,25
Ko deCs 30,97313 (46) 30,9726 (7) 30,97256 (26) 0,033 0,25
Ko de Eu 41,54263 (41)  41,54327 (43) 41,54329 (20) 0,072 0,19
Ko duGd 42,30930 (43) 42,3094 (6) 42,30956 (19) 0,079 0,17
Ko duGd 42,99672 (44)  42,99709 (42) 42,99709 (18) 0,062 0,17
Ker du Pu 99,5232 (12) 99,5269 (43) 99,5260 (7) 0,627 0,31
Ko duPu 103,7340 (6)  103,7328 (42) 103,7333 (6) 0,543 0,31

157



155Ey - Raie y3,, (Gd)

18.77

e e
W&?\ . W&\%\ —
& 1, & 1,
e =l > = 16 > £
& @\om. % & @\0@&.
54 54
\W& \@A\\ —_————— \W& .\\0««\ R ]
54 54
——t \W@\O Nv e \W@\O W\W U Y
SRy, Ly, =
- QQ\\OQ - % 20y,
—_— @\*Ww\ -2 —— &stA\ 4 ——
/0, /0,
—
@ 0\\0@ Np e 0\\0.% Lo
L 47 7 > = T & %, 4 m\ ——
e “G\ow e &, W\o\owv 4
< o ek i < R
o, 0 ta
o o @ o 2o @
Ve ¥ 8 g 1 . ke T
" . a2y, 2y .
- @\om&a 3 £ % .ux\,vw&., 2 =] =
> < S w
| - \\&Q .\\0@ m —— - \\@ v\.o@ m ———
54 54
\\&\Ow T T \N&\O@/W —ti
Y. s . o ————
V73 QO\ Oy P Q_U\\O@
-2y, > my/4 > e | 2
L o
7 20y, 7 D0y
&t@. > gy a\,Q‘ N4
Y’ A\O\\O&x 7 QO\\O&\
_ \&\. > - \mv? > —a
} ; *0. : %0,
© © A_~ o © © A\O\\O% @ ) ~,/ nr ) < © QO\\OQ < ) © < n_/_
ST T TS T T DR TR S SR B B A T T
@ © @ @© - © © © © o © © © N © © © ©
= S o e = - N o~ ~N N N ~N o~ N N N N
(A®Y) a1biaug (A®¥) a1biaug (n@Y) aibiaug

26.53

158



1
=
&

210ph - Raie Y10 (Bi)

23Am - Raie y31 (Np)
155Eu - Raie Y31 (Gd)

43.54
43.538
43.536

43.53
43.528 -
45.302
45.301

45.3
45.299

=

Y
0
©
S

© 45.298
45.297 -
45.296 -
45.295

&
46.542
46.541 -
46.539

I
)
@
]
©
<

3

albiaug (@) abiau

46.537 |-

159



241Am - Raie Y20 (Np)

59.542

el baat & - CEE 2 =l
@9\&.\\ &9\&\ p
o, . 7 o,
By ;
e 5! W@ w«.\ch//v s = W@ m.\\owQ/W e
$ &
54 54
—— \W&\@Q e e \W&.\\o@ ——
54 54
FEF E \W@\O&\ — \W@\OQ B
4 R4
1@ SEECRATEAONE 1@y, P G 3
@\,WQ a\,Wv
- 0y, o 0y,
> ] . 4 —-
apw.«\o\ m}wvo\
(e} (e)
2 % & 3
ez 4 R e > i
Z %AU 5 — \,QO 7 \m
s \O&/\W Ee) P \O.w\v >
a\w\ W\O K m mxw\ W\O Z :M
204, ) Y0y,
Sy < % |- s Sy, o =3
QGW\ 4 = %GQ > >4
s 0y, o s 0y g
e 5 > = pkiads i % > © <
&\xb.«\ M &C.Q.«\ o
o 0)/0y, . P )70y, .
b & Sy I S Y Sy, I £ &
% frv} % A
N4 N4
e — \\&Q .\\0@ m — - \\@v@@ m e
77 ¥ 1z, %
W0y, — Y, i
% R%
\\a\.,\. \\n.x\. i
% %
P Q0 P 0,
1 /7 > — 4y, > —p—
.%&.Q nf\.«\
G Yy G Py
o > (g > Tt
17 QO\\O% 1% QO Y \O.%
142y, > — O Zy;, > -
o, Y0,
0 oy :,u n_v o  © QO\\O% <+ ® o <« < n_v o.o _,I © «\0\\0% ~ 0 © r,a
- < HD O M ® ™ i s £ - - o 6 © © ©° 5 © © © re}
3 @ o ® 1B o 1 © © © © g &6 &8 &6 © . © < ©
] wn L o © o O o9 9 9 ©®© 9O © °o 9 ~ < ~ <
g ® g ® g © ® ©®© © © 5 ® © © © ~ o) orBou ~
%) oifious (@) aibiouz (ne¥) a1biouzg

74.65

160



133Ba - Raie v..1 (Cs)

79.624
79.622
79.62 -
9.616
79.614
79.612-

.QO\\OQ

P
- ey w\ ]
A\O\\OQ

1@y,

-
0,

Gy,
9y
O\\OQ

Y
<
N4
Y,
4
i \W@\oa\
>
. \W@RW.
A\Q\\O&\ 7))
> (9]
Gy, %
%W‘
oy, 2
V8
\W@R\ !
7. ©
Q\\OQ [=4]
B
il \Wa\w\.
\\Q\\Oa\
>
. \Wa\p
QwO\\o
Y
>
@\,&.
A\O\\O%
x ¥ 8 5
@ 2 2
2 .
© ©

81
80.999
80.998 -
80.997 -
80.996 -
80.995

[}
[ =1

>

80.994

155Ey - Raie y,,0 (Gd)

| |-t

86.552
86.55

©
<
K3
%}
@©

(@) abiau

86.546 l

86.542

<
<
1
%}
@©
3

Ik

!

86.54

161



109¢cd - Raie v1 0 (Ag)

88.04

88.038
88.032 - }

88.03

155Ey - Raie y3,0 (Gd)

105.312
105.311

105.31

105.309
105.308 -
105.307 -
105.306

()

)]

Z9Np - Raie ygs (Pu)

162



106.13 -

106.125
s
2
e 106.12f l
B 1 IPITIEn. NS N g TRERK R
S {  wrm i [ s ‘ ey [
106.115-
L L J\ NN ‘\ N OO J\ N ‘\ N
N
A R A A T T N A o i OR
&2 ¢ il ¢ AN 3 : x* > x> &Y B 4 X . % \d
S T I ST I T I F @& £
¢ “u §F5 ¢ g Woe &3
S, & 5,8 “'s 8§ 5,8 8,8 L
€ «% & 4« Q/q9 W& € % & & &

Figure 99 Comparaison entre les énergies E},; gamma obtenues par pixel i (labellisé ChO+ & Ch.2+) et pour les Run1 et
Run2 (labellisé R1 et R2) en points rouges. Comparaison entre les énergies obtenues en associant le Runl et le Run2 et
les pixels : EROI’R]- (points verts), Emoy_R]- (points magentas) et Es.. r; (points noirs). La valeur Egtat r1g2 €St représentée
par la droite rouge, la bande rouge représente son incertitude. La droite bleue est la valeur recommandée dans les tables,
et la bande bleue représente son incertitude [37]. Pour les raies y21 (Gd), y31 (Np) et y30 (Np), la bande bleue dépasse
les limites de I'axe des ordonnées. Toutes les incertitudes sont élargies a k = 2.

5.2.6.3 Comparaison des énergies obtenues pour les raies X

Les raies X mesurées ici sont les raies Ka du césium, de I'europium et du gadolinium émises entre
30 keV et 50 keV, et du plutonium autour de 100 keV. Les valeurs recommandées ont des incertitudes
d’environ 0,4 eV pour les premieres et de 1 eV pour le Pu. Les énergies de ces raies ont été mesurées
par des spectrometres a dispersion de longueur d’onde, ainsi cette mesure permet de comparer les
résultats obtenus avec des MMC avec des valeurs relativement précises issues d’'une méthode de
mesure différente et absolue. Pour sept des huit raies, il y a un trés bon accord a k = 1. Bien que les
deux jeux de données des raies Kau et Ko, soient incohérents au sens du 2 critique, les résultats
Egtat r182) EROI'RJ-, Emoy,Rj et Egpec rj SONt quant a eux parfaitement compatibles entre eux et avec
les valeurs recommandées. Les seules valeurs mesurées qui ne sont pas compatibles avec la valeur
recommandée concernent la raie X Kaz de I'europium. La raison est la présence d’une interférence
entre cette raie et la raie d’échappement a 49,975 keV issue du Ken de I'or et du gamma de 109,77 keV
de °Yb. Dans ce cas, le traitement du spectre combiné avec Colegram permet de séparer ces
interférences. C'est pourquoi les énergies Egec r;j SOnt en accord avec la valeur recommandeée.

L’ensemble des énergies Emoy,Rl&Z et Estat,Rl&Z de raies X mesurées est résumé dans le tableau 13,
soit selon deux des méthodes de combinaison des énergies des différents pixels.
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Figure 100 Comparaison entre les énergies Ej,; X Ka obtenues par pixel i (labellisé ChO+ & Ch.2+) et pour les Run1 et
Run2 (labellisé R1 et R2) en points rouges. Comparaison entre les énergies obtenues en associant le Runl et le Run2 et les
pixels : E“RO,,R]- (points verts), Emoy,R]- (points magentas) et Es.. r; (points noirs). La valeur Estar r1s2 €St représentée par la
droite rouge, la bande rouge représente son incertitude. La droite bleue est la valeur recommandée dans les tables, et la
bande bleue représente son incertitude [37] [39].

5.2.6.4 Comparaison des énergies obtenues pour les raies d’échappement

Les raies d’échappement des raies gamma sont une information intéressante a exploiter, car elles
permettent de vérifier I’étalonnage a des énergies différentes des raies gamma absorbées, d’autant
plus que les raies Ka qui s’échappent de I'or sont énergétiques. Elles décalent vers les basses énergies
les raies gamma de 68,80450 (18) keV et de 66,99073 (22) keV, respectivement avec un échappement
Kaa et Kap de I'or. De plus, l'incertitude sur ces raies Ko est relativement faible, de 0,2 eV environ.

Six énergies de raies d’échappement ont été mesurées selon les 4 méthodes décrites en section
5.2.6.1. Elles correspondent aux raies d’échappement issues des photons gamma incidents de 105 keV,
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86 keV et 122 keV. En figure 99, il y avait un trés bon accord entre la valeur recommandée et la valeur
mesurée pour la raie 3 105 keV de ™>Eu. Pour les échappements de cette raie a 36,5 keV et 38,3 keV
en figure 101, on observe également un trés bon accord avec la valeur calculée a partir des valeurs
recommandées, signifiant que la mesure est compatible a la fois avec la raie gamma de 105 keV et
avec les raies Kaa et Ko de I'or. En ce qui concerne les échappements de la raie de 86 keV de **Eu (en
figure 101), il y a un désaccord entre nos mesures et les valeurs calculées a partir des valeurs
recommandées. Néanmoins il y avait également un désaccord en figure en figure 99 sur la mesure de
la raie de 86 keV, et on retrouve le méme biais sur les raies d’échappement. Le calcul des énergies Ko
de I'or mesurées a partir de la raie gamma de 105 keV mesurée (Egq¢ 122 = 105,30876 (19) keV) et
des raies d’échappement mesurées (Egqrp1z2 = 38,31809 (28) et Egpqrpig2 = 36,50412 (24) keV)
donne comme énergies 68,80464 (34) keV et de 66,99067 (31) keV, en accord a k = 1 avec les valeurs
recommandées 68,80450 (18) keV pour Kas et 66,99073 (22) keV pour K.

Ces accords confortent a la fois la correction de non-linéarité, I'évaluation des énergies mesurées et
leurs incertitudes.
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Figure 101 Comparaison entre les énergies Eb,, des raies d’échappement Ka. de ['or issues des raies gamma de 86 keV et
105 keV, les énergies obtenues par pixel i (labellisé Ch0+ & Ch.2+) et pour les Runl et Run2 (labellisé R1 et R2) en points
rouges. Comparaison entre les énergies obtenues en associant le Runl et le Run2 et les pixels : EROI,RJ- (points verts),

Emoy,R]- (points magentas) et Es.. r; (points noirs), la valeur Egtat r1g2 €St représentée par la droite rouge, la bande rouge
représente son incertitude. La droite bleue est la valeur calculée a partir des valeurs recommandées des raies gamma
impliquées et des raies Ka de [’or dans les tables, et la bande bleue représente son incertitude [37] [39].

Enfin, le dernier jeu de données concerne les échappements de la raie gamma de 122 keV qui est une
raie étalon. Cette raie étant présente dans tous les mélanges de sources, il y a un jeu de données de
40 valeurs pour chaque raie échappée. Les 40 énergies mesurées sont représentées par les points
rouges en figure 102. Pour I'échappement de Kea de I'or du gamma de 122 keV a 53,2 keV, seules deux
valeurs sont non compatibles, ce qui est acceptable, sachant qu’a k=2, 95% des valeurs sont dans
I'intervalle de confiance. Pour I'échappement de Koz de I'or du gamma de 122 keV a 53,2 keV, toutes
les valeurs sont compatibles. Pour ces valeurs, I'incertitude est dominée par I'incertitude statistique.

Les énergies E‘Ro,,Rj en points verts déterminent I'énergie combinée sur les pixels de la mesure d’un
mélange. Il y a huit valeurs, pour quatre mélanges pour le Runl et quatre mélanges pour le Run2. Pour
I’échappement de Ko de I'or, elles sont tout juste compatibles, et on observe une tendance vers une
énergie inférieure sans raison évidente. On observe la méme tendance pour les énergies Egpec rj
déterminées avec Colegram. Néanmoins, Estat,Rl&Z calculée sur les huit énergies EROI,R]- est

parfaitement compatible. Pour I’'échappement de Koz de I'or, toutes les valeurs sont compatibles avec
la valeur recommandée.

169



V)

[¢]

(k

e

Energ

55.065

53.258

53.256

53.254

53.252

53.25

55.07

Echappement de Ka; de I’'or du gamma de 122 keV

3

[ S
T

10

15

20 25 30 35 40 45 50 55

Echappement de Ka, de I’or du gamma de 122 keV

10

15

STiRRRILEE

20 25 30 35 40 45 50 55

Figure 102 Comparaison entre les énergies X K« obtenues par pixel de 1 a 16 et pour le Runl et de 17 a 24 pour le Run2 en
points rouges. Ero; g ; est en points verts de 41 a 48. Emoy_R j est en points magentas a ['abscisse 49. Egyec rj €st en points
noirs de 50 a 57. La valeur Eqq¢ r1g2 calculée sur les valeurs EROI'R]- est représentée par la droite rouge, la bande rouge

représente son incertitude. La droite bleue est la valeur recommandée dans les tables, et la bande bleue représente son
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6 Conclusions et perspectives

Prés d’un quart de siecle apres I'évaluation et la mesure d’énergies des raies gamma par R. G. Helmer
et C. van der Leun, évaluation utilisée comme référence pour la plupart des bases de données, nous
avons atteint I'objectif de cette thése, a savoir fournir des nouvelles mesures d’énergie de photons X
et gamma entre 10 keV et 150 keV avec des incertitudes de I'ordre 0,1 eV. Les énergies de 15 raies
gamma ont été mesurées et pour 14 d’entre elles, 'incertitude obtenue est plus faible que celle des
valeurs recommandées.

Cela permet de souligner le travail remarquable de R. G. Helmer et C. van der Leun, qui, avec la
résolution limitée de détecteurs a semi-conducteur, mais combinée a une méthode d’analyse des
données appropriée, avaient réussi a atteindre des niveaux d’incertitudes jusqu’ici inégalés.

Pour atteindre I'objectif de la thése, nous avons développé un spectromeétre a dispersion d’énergie
haute résolution en énergie basé sur les calorimetres métalliques magnétiques (MMC). Ce
spectrometre, composé de 8 pixels en or, est capable de mesurer des photons de quelques keV jusqu’a
environ 200 keV avec une résolution en énergie a mi-hauteur comprise entre 15 eV et 36 eV sur toute
cette gamme d’énergie. Ces excellentes résolutions ne peuvent étre atteintes qu’en fonctionnant a
trés basse température, 15 mK, dans un réfrigérateur a dilution. Les photons mesurés lors de cette
theése sont émis par différents radionucléides préalablement sélectionnés. Afin d’avoir des
performances reproductibles lors des acquisitions de données et pour optimiser les temps de mesure,
un passeur cryogénique de sources radioactives a été développé, quatre sources sont ainsi mesurées
successivement au plus prés du détecteur sans avoir a réchauffer le réfrigérateur.

Les MMC sont intrinsequement non-linéaires, mais leur non-linéarité est précisément corrigée par un
simple polyndme de second ordre, a condition d’avoir des raies de référence pour étalonner le
détecteur. C'est pourquoi, les quatre sources sont des mélanges de radionucléides dont certains
émettent des énergies gamma connues avec de tres faibles incertitudes et utilisées comme raies de
référence. C'est le cas notamment de I'ytterbium-169 dont la source a été produite par le cyclotron
Arronax. La répartition des radionucléides entre les quatre sources a été optimisée afin de minimiser
de possibles interférences spectrales. Deux lots de quatre sources ont été fabriqués au laboratoire
avec des activités différentes et chacun des lots a été mesuré par le spectrométre a 15 mK durant deux
semaines de sorte a obtenir une statistique de comptage de 5 millions et 12 millions d’événements
respectivement pour les deux spectres. Ces deux mesures ont été réalisées dans des conditions
différentes de régulation température du réfrigérateur. En effet les fluctuations de température du
détecteur entrainent, d’'une part, une dégradation importante de la résolution, en ce sens, elles
doivent impérativement étre corrigées; et d’autre part, elles peuvent indirectement engendrer
d’autres non-linéarités.

Puis, différentes méthodes ont été appliquées pour évaluer les énergies des photons X et gamma
mesurés : en traitant des régions d’intérét propres a chaque valeur en énergie, ou en traitant les
spectres en énergie avec des fonctions gaussiennes, et en analysant les données des pixels pris
individuellement ou bien globalement. Quels que soient les lots mesurés, les conditions de
température et les méthodes d’analyses appliquées, les résultats sont remarquablement compatibles
entre eux aux incertitudes prés pour quasiment toutes les énergies X et gamma mesurées ; cela
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conforte la confiance dans les résultats obtenus, a la fois pour les valeurs d’énergies et pour les
incertitudes associées.

Enfin, nous avons comparé les énergies de photons X mesurées par le spectrométre avec les valeurs
recommandées, nous observons un trés bon accord. Les photons X ayant des incertitudes faibles
(inférieures a 0,2 eV), et des valeurs recommandées fiables, issues de mesure par des spectrometres
a dispersion de longueur d’onde, sont des références fiables et une base solide de comparaison. Il en
est de méme pour les raies d’échappement issues d’une énergie gamma servant a |'étalonnage.

En termes de perspective, pour baisser les incertitudes de mesure, il faudrait réduire les incertitudes
de type B liées a la correction de non-linéarité, elles-mémes probablement limitées par des sources de
non-linéarité autres que celle du détecteur. Ces non-linéarités additionnelles, une fois intriquées, sont
difficilement corrigibles. Elles sont issues de différents étages de la chaine électronique d’acquisition.
Au cours de la thése, nous avons tenté d’identifier des non-linéarités des électroniques, par exemple
en caractérisant le numériseur de la carte d’acquisition et les préamplificateurs avec une source de
tension étalonnée, ou bien en injectant des impulsions par un générateur au cours de la mesure pour
vérifier la stabilité des impulsions en sortie. Ces tests n‘ont pas été concluants car il est difficile
d’identifier si la non-linéarité observée est produite par la source ou par I'élément testé. Des
générateurs extrémement précis et linéaires existent mais sont onéreux, tout comme il existe des
numériseurs commercialisés avec des caractéristiques linéaires (Integral Nonlinearity INL) excellentes,
mais une carte d’acquisition dédiée doit alors étre développée.

Enfin il serait intéressant de vérifier les résultats obtenus en utilisant un radionucléide étalon autre
que I''**9Yb, en particulier le *'Tb. Mais sa période de 6,8 jours pose de sérieuses contraintes pour
réaliser la mesure en quelques jours avec des MMC.

Les énergies X et gamma fournies au terme de ce travail de thése pourront étre utilisées par les
évaluateurs de données pour recommander de nouvelles valeurs dans différentes bases de données.
Elles pourront aussi étre utilisées par la communauté scientifique pour étalonner I’échelle en énergie
de leurs détecteurs lorsque des mesures précises de transitions X et gamma sont nécessaires a
quelques 0,1 eV pres.
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7 Annexe : Radionucléides d’intérét pour la these et leurs émissions
gamma dans la littérature

>’Co : Le *’Fe émet des rayons gamma suite a la décroissance du >’Co. Trois émissions gamma sont
traitées ici. Plusieurs mesures ont été effectués pour mesurer avec précision les énergies des émissions
gamma de la décroissance du *’Co. Les évaluateurs KRI/V.P Chechev et N.K.Kuzmenko [37] ont retenu
les valeurs affichée tableau 2.

Les énergies de Y1 et Yz sont mesuré a I'aide d’un WDS par G. L. Borchert [133]. Il obtient Y,1 =
122,05826(12) keV et Y0 = 136,47089(30) keV. Ces valeurs sont relatives a I'énergie absolue de
411,794 keV du *8Au. Cependant Borchert exclue I'incertitude de la valeur absolue. Helmer corrige les
valeurs obtenues par Borchert en incluant les incertitudes (module de toutes les incertitudes). Pour
I’*8Au il prend la méme raie mais mesurée par Deslattes avec I'incertitude mise a jour [134].

109Cd : Le 1%°Ag émet un rayon gamma suite a la décroissance du °Cd. Une seule émission gamma est
traitée ici. Cette valeur est issue de la DDEP. Les évaluateurs M.M. Bé, E. Schonfeld [135] ont retenu
les valeurs du tableau 2. Helmer corrige la mesure effectuée par Hamilton et Reidy [136] p873. A la
page 872 Hamilton et Reidy expliquent que les énergies gamma affichées dans le tableau 18.1 sont des
mesures relatives a la valeur absolue du %®Au, qui est de 411,795 + 0,007 keV [137]. La mesure a été
effectuée a I’'aide d’'un WDS et un cristal en germanium, sa valeur est de 88,032(2) keV. Helmer corrige
la valeur en prenant en compte des incertitudes mises a jour et obtient 88,0336(10) keV.

125 : Le 12°Te émet un rayon gamma suite a la décroissance du #I. Une seule émission gamma est

traitée ici. Cette valeur est issue de la DDEP. Les évaluateurs V. Chisté, E. Schonfeld and M.M. Bé
[138] ont retenu la valeur affichée tableau 2. Katakura a lui-méme trouvé cette valeur sur [139]. Il a
mesuré la raie gamma en utilisant comme références les raies Ka; et Ko, du Pr. Le détecteur utilisé est
un spectromeétre 2m « bent crystal ». Il obtient une longueur d’onde A=349,328(5) mA. En utilisant la
constant de conversion vers énergie de (12398,30(7) keV.mA) la raie en énergie gamma est de
35,4919(5) keV. Katakura prend la longueur d’onde de Miller dans [139] mais utilise un autre facteur
de conversion. Le facteur de conversion est de 12398,422(37) keV.mA  [43],
12398,422/349.328 = 35,4922 keV.

129]; Le 1?°Xe émet un rayon gamma suite a la décroissance du ?°I. Une seule émission gamma est
traitée ici. Cette valeur est issue de la DDEP, les évaluateurs V. P. Chechev and V. O. Sergeev ont retenu
la valeur affichée tableau 2 [49]. D’aprés la DDEP, la mesure a été effectuée a I'aide d’'un semi-
conducteur HPGe [140].

15Ey : Le 1Gd émet des rayons gamma suite a la décroissance du >°>Eu. Deux émissions gamma sont
traitées ici. Plusieurs mesures ont été effectué pour mesurer avec précision les énergies des émissions
gamma de la décroissance du '*°Eu. Les évaluateurs de la DDEP ont retenu les valeurs affichée tableau
2 [50]. Les évaluateurs font une moyenne pondérée des valeurs Table 3 [50]. Au moins une des valeurs
a été mesurée a I'aide d’un WDS [141]

189Yb : Le ¥°Tm émet des rayons gamma suite a la décroissance du *°Yb. trois émissions gamma sont
traitées ici. Plusieurs mesures ont été effectuées pour mesurer avec précision les énergies des
émissions gamma de la décroissance du ®Yb. Les évaluateurs de la DDEP ont retenu les valeurs
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affichées tableau 2 [51]. Ces 3 énergies gamma sont fournies par Helmer dans [11] p(41) (table 4). Ici
Helmer corrige les raies mesurées par G L Borchert dans [142]. A I'aide d’'un WDS étalonné a 'aide de
la raie 411,794 keV du %®Au, il obtient 63,11924(3) keV, 93,61260(6) keV et 109,77709(5) keV.
Borchert ne prend pas en compte l'incertitude de la valeur absolue de la raie du °®Au. Dans Borchert
il est dit que I'erreur relative en énergie est comprise entre de 4 x 107 x énergie mesurée et 2 x 10° x
énergie mesurée. Helmer prend en compte toutes les incertitudes avec les valeurs de référence mis a
jour [11]. La DDEP adopte ses valeurs.

21Am : Le 2’Np émet des rayons gamma suite a la décroissance alpha du ?*Am. Il y a une émission
gamma qui est traitée ici. Cette valeur a été fournie par la DDEP [52] dont le commentaire utilise la
valeur affichée tableau 2 [53]. Le document fait une compilation des données mesurées. La valeur en
énergie gamma retenue (p2378) vient de Helmer dans [11] (p65 et 61). Dans le tableau 7 (p61) Helmer
propose 2 valeurs pour la raie gamma traitée ici et en adopte une. Helmer mesure |'écart en énergie
entre deux raies proches dont l'une est bien connue et I'autre est celle qui doit étre mesurée. En
additionnant ou soustrayant (selon si I'énergie de la raie de référence est plus ou moins élevée que
celle de la raie a mesurer) la raie de référence et I'écart entre les deux raies il obtient la valeur de la
deuxieme raie qu’il souhaite mesurer. En effet dans le tableau 7 (p61) il est affiché qu’avec la raie de
référence E,=48,91533(5) keV du *'Tb et la différence de 10,6256(1) keV (tableau 5 p45) entre la raie
59 keV de **'Am et la raie 48 keV du ®'Tb cf.[143], la valeur en énergie de la raie est donc de
59,5409(1) keV.

Ey241am =48,91522 + 10,6256 = 59,54093 keV

Toujours dans le tableau 7 (p61) il est affiché qu’avec la raie de référence E,=74,56669(6) keV du *'Tb
et la différence de 15,0260(2) keV (tableau 5 p 45) [143] entre la raie de 74 keV du ®'Tb et la raie de
59 keV du #*'Am, la valeur en énergie obtenu est de 59,5407(2).

Ey241am = 74,56669-15,0260 = 59,54069 keV

Les valeurs traitées ici viennent du tableau 5 de [11] qui viennent de la référence 47 de Helmer qui est
la référence [143] dans la bibliographie de la thése. Les valeurs tableau 5 sont importantes car a |'aide
des valeurs de raies de référence et de différences entre deux raies proches Helmer en déduit la valeur
adoptée par la DDEP. Il est expliqué dans [143] que mesurer la différence entre deux pics proches dans
un spectre en énergie permet de déduire la valeur du deuxiéme pic avec une grande précision si le
premier pic est bien connu (venant d’une raie de référence). L’énergie du deuxiéme pic peut changer
aprées une réévaluation de la valeur du premier pic. La mesure a été effectuée a I'aide de 3 détecteurs
semi-conducteur. L'un des détecteurs est un Si(Li) et les 2 autres sont en germanium. A cause du faible
taux de comptage, le temps de comptage variait de 1 a 3 jours. Pour une énergie a 29,1 keV la
résolution est de 270 eV pour les détecteurs en Si(Li), et 345 et 370 eV pour les détecteurs en Ge. (La
valeur en énergie mesurée varie légérement en fonction de la position de la source). Cependant a
faible énergie Helmer signale que I'impact de la position de la source est négligeable (estimation dans
I’expérience de 0,03 eV a 100 keV. Dans la table 1 p435 la valeur moyenne des 3 détecteurs mesurant
I'écart entre la raie 48 keV du 'Tb et la raie 59 keV du ***Am vaut AE,= 10,6257(1) keV. Helmer
explique dans [11] (p49) avoir corrigé les valeurs de [143]. Dans le méme tableau figurent aussi les
mesures de I'écart entre la raie 59 keV du 2*!Am et la raie 74 keV du ®'Tb. La valeur moyenne obtenu
par les 3 détecteurs est de 15,0261(2) keV. Dans le [11] Helmer fournit 15,0260(2) keV. Pour les deux
écarts en énergie il y a une diminution de 0,1 eV de la valeur mesurée.
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181Th : Le 1Dy émet des rayons gamma suite a la décroissance du ¥'Th. Trois émissions gamma sont
traitées ici. La DDEP trouve les mémes valeurs sauf pour la valeur 25,65136 (3) keV, ce sont donc les
valeurs de Helmer qui sont adoptées [11] (p41 tableau 4). Les valeurs d’Helmer viennent de [144]. Ici
le Tb a été mesuré a I'aide d’'un WDS calibré a I'aide de la raie de 84 keV du Y°Tm fournie par
Deslattes tableau 6 p417 dans [145].

Les valeurs des émissions gamma de la décroissance du *'Tb mesurées sont de 25,65150(7),
48,91562(14) et 74,56711(22) keV. Celles-ci sont corrigées par Helmer dans [11].

23Am : Le 2°Np émet des rayons gamma suite a la décroissance a du 2**Am. Les émissions gamma sont
fournies par la DDEP [146]. Les valeurs adoptées ci-dessous sont les moyennes pondérées des valeurs
fournies par Irshad Ahmad dans [54] et J.C.Pate dans [55]. Ahmad utilise un détecteur semi-conducteur
en germanium et obtient les valeurs en énergie 43,53(2), 74,66(2) et 86,71(2) keV (table 2 p12)[54]).

Les énergies gamma ont été mesurées en comptant I'échantillon et le radionucléide de référence en
méme temps. J.C Pate utilise un détecteur semi-conducteur en germanium d’une résolution de 500 eV
pour une mesure de 59,54 keV. Il obtient 43,53(15), 74,67(15) et 86,79(15) keV (table 1 p 171 [55]) :

170Tm : Le Y°Tm décroit 4 99,9 % en 170Yb en émettant un B~ puis émet un gamma avec une intensité
de 2.48 %. Les énergies des photons gamma retenues ont été fournie par la DDEP [147]. Helmer fournie
ces valeurs dans le tableau 4 p41 de [11]. Il corrige la valeur mesurée par W Beer et J Kern dans [148]
(Table 4 p186) qui est de Ey=84,25168 keV avec une erreur de mesure de 0,16 eV, I'erreur relative de
0,38 eV et I'erreur absolue de 1,5 eV. Le mesure a été effectuée a I’aide d’'un WDS étalonné a I'aide de
la raie 411,794(7) keV du *®Au.

1724f ; Le Y2Hf n’est pas présent dans la DDEP, les émissions gamma suite a sa décroissance semblent
peu étudiées. Cependant il y a deux émissions gamma qui ont été fournies par Helmer dans [11] qui
révise ses valeurs mesurées a |'aide d’'un détecteur semi-conducteur en Si(Li) et deux en Germanium.
Comme pour le **Am, il mesure des écarts en énergie entre deux raies gamma trés proches. L’une des
raies gamma est bien connue et I'autre est déduit grace a I'écart et la valeur en énergie de la raie
gamma connue. Les raies adoptées par Helmer dans [11] est de 81,7509(5) et 90,6434(19) keV.

Dans [143] Helmer utilise comme référence des raies de ®1Th puis "2Hf qu’il a mesurées, ce qui pose
probléme car il utilise des valeurs qu’il n’adopte pas pour en déduire d’autres valeurs qu’il va adopter.
Pour mesurer la raie gamma de 23,9 keV du Y?Hf il mesure I'écart entre la raie a 23,9 keV du 7?Hf et
la raie de 25,65150(3) keV du Tb. Il trouve une différence de 1,7184(2) keV et en déduit que I'énergie
du pic du Y2Hf vaut 23,9331 keV. Helmer n’adopte pas cette valeur.

Pour mesurer la raie gamma de 78,7 keV du 72Hf il mesure I’écart entre le pic de la raie & 78,7 keV du
172Hf et |a raie de74,56711(10) keV du ¥'Tb. Il trouve une différence de 4,1755(6) keV et en déduit que
I’énergie du pic du Y2Hf vaut 78,7426(6) keV. Helmer n’adopte pas cette valeur. Pour mesurer la raie
gamma de 81,7 keV du Y2Hf il mesure I'écart entre le pic de la raie a 81,7 keV du 7?Hf et la raie de
74,56711(10) du *Th. Il trouve une différence de 7,1841(6) keV et en déduit que I'énergie du pic du
1724 vaut 81,7512(6) keV. De nouveau pour mesurer la raie gamma de 81,7 keV du 72Hf il mesure
I’écart entre le pic de la raie a 81,7 keV du Y2Hf et |a raie de 78,7426(6) keV du 172Hf, qui a été mesurée
précédemment et pas adoptée, pour trouver une différence de 3,0088(4) et en déduire une valeur de
81,7514(7) keV. Helmer décide d’adopter la valeur de 81,7513(5) keV. Pour mesurer la raie gamma de
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90,6 keV du 172Hf il mesure I’écart entre le pic de la raie a 90,6 keV du 72Hf et la raie de 74,56711(10)
keV du *1Tb. Il trouve une différence de 16,0787(8) keV et en déduit que I'énergie du pic du Y?Hf vaut
90,6458(8) keV. De nouveau pour mesurer la raie gamma de 90,6 keV du Y2Hf il mesure I'écart entre
le pic de la raie a 90,6 keV du 2Hf et la raie de 81,7513(5) keV du ?Hf qui a été mesurée
précédemment et adoptée pour trouver une différence de 8,8907(8) keV et en déduire une valeur de
90,6420(9) keV. La valeur adoptée par Helmer est de 90,6434(19) keV.

13383 : Le 133Cs émet des photons Y suite a la décroissance du *3Ba. Les émissions Y qui sont traitées ici
sont fournies par la DDEP [56]. Elle révise les valeurs de Helmer et de Wesselborg [11] [57] pour la
valeur de 80,9979(11).

210ph : Le 2198j émet des photons Y suite a la décroissance du 2°Pb. L’émission gamma traitée ici est
fournie par Helmer [11]. Cette énergie a été mesurée par Helmer a I'aide d’un détecteur semi-
conducteur en germanium [149]. Cette valeur a été déduite a partir de I'écart entre la transition
gamma du 1°Pb et la raie du ® Mo de 40,58347(17) keV. Pour mesurer avec efficacité une raie il faut
étalonner le détecteur avec une raie proche. Il serait intéressant de mesurer la raie a mesurer et la raie
de référence en méme temps. Le facteur de conversion longueur d’onde/énergie utilisé par Helmer
est de 1,23984244(37)x10° eV.m [11]. Le NIST a en 2018 établi que le facteur de conversion était de
1,239841984x10° eV.m [34].
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