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Résumé

La spectroscopie d’annihilation du positron (PAS, Positron Annihilation
Spectroscopy) est une technique nucléaire utilisée pour étudier les propriétés nanoscopiques
des matériaux, elle est efficace pour détecter et caractériser les défauts dans les matériaux. En
pratique, la source la plus utilisée pour la production des positrons est I'isotope ?’Na et avec
plusieurs techniques, y compris celles qui nous intéressent dans ce travail de mémoire : la
spectroscopie du temps de vie du positron (PALS, Positron Annihilation Lifetime
Spectroscopy) et la spectroscopie par élargissement Doppler (DBS, Doppler Broadening
Spectroscopy) qui existent au laboratoire de Positron&Mdossbauer du Centre de Recherche
Nucléaire d’Alger. Durant ce travail de mémoire, nous avons étudié le comportement du
polymére CR 39 apres irradiation par des particules alpha. L'utilisation combinée des deux
techniques DBS et PALS a permis de mettre en évidence le changement du volume libre du
CR39 et de quantifier sa taille nanométrique. La technique de spectroscopie de positron est
une puissante méthode de caractérisation des defauts nanoscopiques.

Mots clés : spectroscopie d’annihilation de positron, PALS, DBS, irradiation, particules
alpha, polymeres, CR39.

Abstract

Positron annihilation spectroscopy (PAS) is a nuclear technique used to study the
nanoscopic properties of materials. It is an effective tool for detecting and characterizing
defects in materials. In practice, the most often radioactive isotope used for the production of
positrons is 22Na source. Using this isotope several techniques, including those which interest
us in this research work : the positron lifetime spectroscopy (PALS, Positron Annihilation
Lifetime Spectroscopy) and the Doppler broadening spectroscopy (DBS, Doppler Broadening
Spectroscopy) exist at Positron & Madssbauer of the Nuclear Research Center of Algiers
(CRNA). During this work, we have studied the behavior of polymer CR 39 after irradiation
with alpha particles. The combined use of two techniques DBS and PALS have demonstrate
the possibility to detect and quantify the nanoscopique free volume existing in CR39. The
positron spectroscopy technique is a powerful method for characterizing nanoscopic defects in
CR39 polymer.

Keys words : positron annihilation spectroscopy, PALS, DBS, irradiation, alpha particles,

polymers, CR39.
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Introduction générale

L'étude des matériaux, quelque soit leur type (métal, semi-conducteur, polymere), est
une chose tres importante pour comprendre leur comportement et choisir leur domaine
dutilisation. De nos jours, les polyméres sont les matériaux les plus utilisés pour des
applications variées dans différentes branches de la science et de la technologie, déterminées
par leurs propriétés et leur mise en forme, parmi ces polymeres le poly allyle diglycole
carbonate (CR39).

Le polymére CR39 est le détecteur le plus sensible et le plus utilisé pour
I’enregistrement de traces des particules alpha a basse énergie [1]. Par conséquent, plusieurs
études ont été menées pour déterminer les principaux facteurs qui affectent la sensibilité et les
propriétés du polymere CR39 comme un détecteur de traces nucléaires. Le passage des
particules alpha dans 1’échantillon de CR39 provoque des endommagements (défauts). Le
long de la trajectoire de la particule, une zone enrichie en radicaux libres et autres especes

chimiques sont crées. Cette zone de dommage est appelée trace latente [2, 3].

De nombreuses techniques sont consacrées a I’étude des propriétés du volume libre
dans les matériaux, tels que la diffusion des rayons X a petit angle (SAXS), la microscopie
électronique a transmission (TEM), la diffusion des neutrons aux petits angles (SANS) et la

spectroscopie d’annihilation du positron (PALS et DBS).

La spectroscopie d’annihilation de positron de temps de vie (PALS) et d’¢largissement
Doppler (DBS) sont des techniques nucléaires non destructives de la matiére. Elles peuvent
étre utilisées pour caractériser les défauts présents dans le matériau étudié ainsi que leur
modification structurelle. Ces deux techniques consistent a détecter le rayonnement généré
lors de l'annihilation des paires électron-positron dans un échantillon afin de deduire leurs
propriétés nanoscopiques ainsi que les défauts induits par les irradiations. Deux
caractéristiques d'annihilation de positons sont mesurées : le temps de vie des positrons et
I'élargissement Doppler du rayonnement d'annihilation (distribution de moments). Les
résultats de la spectroscopie d'annihilation de positons obtenus fournissent des informations
sur le type et la densité de défauts lacunaires, tels que les volumes libres et les pores, a
I’échelle atomique. La spectroscopie d'annihilation de positrons est une technique unique pour

étudier le volume libre local dans un polymeére [4].


https://fr.wikipedia.org/wiki/Transition_de_phase
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Introduction générale

L’objectif de ce travail est d’étudier 1’effet des irradiations alpha sur le changement de
la microstructure des échantillons CR39. Pour cela, nous avons combiné les deux techniques
PALS et DBS disponibles au laboratoire Positron&Mdssbauer du centre de recherche

nucléaire d'Alger.

Ce mémoire est composé d’une introduction générale, de trois chapitres et d’une

conclusion générale.

Le premier chapitre a comme objectif de définir le positron et le positronium, et
expliquer le processus d’annihilation de la paire électron-positron. Puis, il présente les
différentes techniques de spectroscopie d’annihilation du positron a savoir: la mesure du
temps de vie du positron (PALS), I’¢élargissement Doppler (DBS) ainsi que la technique de
spectroscopie du faisceau de positron lent. Ce chapitre se termine par la définition du
détecteur de traces nucléaires CR39 et I’état de I’art sur 1’utilisation de la PALS et de la DBS

dans I'étude du comportement du CR39 apres irradiation par des particules alpha.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la préparation de la source radioactive 2?Na et des
échantillons pour la spectroscopie de positron. I décrit le dispositif d’irradiation des
échantillons CR39, aussi bien que le dispositif expérimental des deux techniques de
spectromeétre du temps de vie du positron (rapide-rapide) et d’élargissement Doppler utilisés

dans ce travail.

Le troisieme chapitre parle au début des conditions d'irradiations par deux types de
sources produisant des particules alpha. Ensuite, il regroupe I’ensemble des résultats obtenus

apres analyse des spectres DBS et PALS des échantillons irradiés.

Enfin, le mémoire se termine par une conclusion générale qui englobe les principaux

résultats de ce travail de recherche.
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Introduction

La spectroscopie d’annihilation du positron est une technique nucléaire qui permet de
caractériser les défauts dans les matériaux. Pour bien comprendre ce processus d’annihilation,
nous allons présenter dans ce chapitre quelques notions générales. Commencgons par la
définition du positron et du positronium, ainsi que 1’explication du processus d’annihilation
de la paire électron-positron. Ensuite, nous allons discuter les différentes techniques
classiques de spectroscopie d’annihilation du positron (spectroscopie d’annihilation du temps
de vie du positron : PALS ; spectroscopie par I’effet Doppler, DBS), ainsi que la technique de
spectroscopie du faisceau de positrons lents. Nous terminerons en dernier par définir le
détecteur de traces nucléaires CR39 et donner un état de I’art sur I'utilisation de la PALS et la

DBS dans I'étude du comportement du CR39 apres irradiation par des particules alpha.
| .1. Positron

Positron ou positon, encore appelé antiélectron, a été prédit théoriquement par Paul
Dirac en 1930, et découvert expérimentalement par Carl Anderson en 1932, grace a une
grande chambre a brouillard (chambre de Wilson) [5, 6]. Il est I’antiparticule de I’électron, qui
lui est semblable en toutes ses caractéristiques, excepté pour la charge et le moment

magnétique qui sont de signe opposeé. Il était la premiere antiparticule observée.

Le positron dans le vide, est stable de durée de vie 4.2x10?% ans [7]. S’il ne circule pas
dans le vide (dans la maticre), il entre en interaction avec un ¢€lectron et ils s’annihilent,
conservent leur spin, quantité de mouvement, ainsi que leur énergie sous la forme de deux
rayons gamma (y). Le positron n’existe pas dans notre environnement, il peut étre généré par
une désintégration radioactive 8* de certains isotopes d’éléments (®*Cu, °Ne, %8Co, 22Na) qui
se résume sous la forme suivante :

X, X+ 40 i (1L 1)
Généralement, I’isotope le plus utilisé est le Sodium (*2Na) (figure 1. 1) a cause de sa période
de désintégration relativement longue (T12= 2,602 ans) et sa facilité de mise en ceuvre. La
naissance du positron peut étre connue par la détection du rayon gamma (y=1.28 MeV) qui

est émis en méme temps avec le positron.
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Naq, 2.602 years

B* (90.4%)
B (0.1%) EC (9.5%)

3.7ps

¥ (1.28 MeV)

22NE]2 v

EC: Capture électronique

Figure 1. 1. Schéma simplifié de la désintégration de la source ?’Na.

l. 2. Positronium

Le positronium (Ps) est un systéeme quasi-stable formé d’un positron et un électron
(figure 1. 2. a). Ce systéeme ressemble a l'atome d'hydrogene (figure 1. 2. b), composé d'un
électron et d'un proton, ou le proton reste presque immobile, par contre, dans le positronium,
I’électron et le positron possedent la méme vitesse donc ils sont en orbite autour de leur
centre de masse fixe. Le positronium existe sous deux forme : para-positronium de spin= 0

ou ortho-positronium de spin= 0; +1.

0.053 nm e
p+
a) Atome de positronium b) Atome d’hydrogene

Figure 1. 2. Schéma représentatif de ['atome d’hydrogene et le positronium.

Les propriétés comparatives entre le positronium et I'atome d'hydrogene sont montrées

dans le tableau suivant [8]:
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Caractéristique Positronium (Ps) Hydrogéne (H)

Masse au repos (MeV) 1.02 938.77
Masse réduite Y5.mo Mo
Rayon de Bohr (A°) 1.06 0.53
Charge 00 00
Potentiel d’ionisation 6.77 13.6
Vitesse thermique (cm.s?.10°,293K) 67 2.2
Affinité électronique (eV) 0.2 0.75
Coefficient de diffusion (cm?2.s1.10%) 30 45
Durée de vie intrinseque (ns) 140 (0.125) Stable
Mode d’annihilation 3y (2y) /

Tableau I. 1. Propriétés comparatives de positronium et de [’hydrogeéne.
I. 3. Processus d’annihilation d’une paire électron-positron

Le positron émis de la désintégration de la source radioactive 2Na, sera implanté dans
la matiére et entrera en interaction avec les noyaux et les électrons du milieu, ou il perd une
partie de son énergie maximale 541 keV (thermalisation). Ensuite, le positron sera diffuse, et
puis, pié¢gé lorsqu’il rencontre un électron dans un défaut (puis de potentiel), cette paire
électron-positron se termine par une annihilation avec 1’émission de deux photons gamma

d’énergie 511 keV en directions opposees 180° (figure I. 3).
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« Photon 7 (1.28 MeV)
Source Termalisation

- @ @ @
e

Na?z |

511 KeV)Y, S o
( eV)r, . ur:;;; . . ‘
@ ./ ® ® @
Piégeage
et annihilation

Figure I. 3. Représentation schématique de 1’annihilation d’une paire - €* liée.

Lorsqu’un positron (e*) rencontre un électron (¢°), ils forment soit un état libre, soit un
état lié [9] (Figure 1.4) :

Un état libre (annihilation directe) Un état lié (annihilation indirecte) 4. ;;;;;

- Pe

Positronium

oPs

pPs

/ / 1
\ A
¥ 4 /
— S ‘/ Y — H—-— v
Y % Y Phénoméne de pick-off

LIS

Figure 1. 4. Représentation schématique des différents états de positron et leurs processus

d’annihilation dans les polymeres.

- Etat libre (positron libre) : le positron s’annihile directement avec un électron du matériau
avec ’émission de deux photons gamma. La durée de vie est de 100 a 500 ps.

- Etat lié (positronium) : dans les milieux a faible densité électronique (gaz, vide primaire ou
secondaire, matériaux poreux, polymeére...), le positron bouge lentement, donc, il peut se lier
avec un électron, forment un atome de type hydrogénoide dit positronium. Ce positronium
peut exister sous deux états de spin, état para (S= 0, singulet) ou état ortho (S=+1, S= 0,

triplet).
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Dans le vide, I’état para-positronium (p-Ps) s’annihile en deux photons gamma (y)
d’énergie 511 KeV avec un temps de vie trés court de 125 ps, cependant que 1’ortho-
positronium (0-Ps) s’annihile en trois photons gamma (y) avec un temps de vie de 142 ns.
Dans la matiére, ’annihilation de 1’état ortho-positronium s’effectue avec le processus « pick-
off », donc le temps de vie est dépendant de la probabilité du phénomene « pick-off » et pour
cela I’annihilation donne lieu a trois rayons gamma et un temps de vie T supérieur a 500 ps

[10, 11].
I. 4. Différentes techniques classiques de spectroscopie d’annihilation du positron

Il existe plusieurs techniques classiques de spectroscopie d’annihilation du positron
pour étudier les défauts des matériaux (métal, semi-conducteur, polymere), et qui peuvent étre
classifiees en deux groupes a partir de la sensibilité des positrons a la densité électronique
(spectroscopie d’annihilation du temps de vie du positron : PALS), et de la distribution du
moment électronique (spectroscopie par effet Doppler : DBS et la spectroscopie de corrélation
angulaire : ACAR). Dans ce qui suit, nous allons parler seulement des deux techniques PALS
et DBS lesquelles nous avons utilisé durant ce travail de memoire. Le principe des différentes

techniques sont montreées sur la figure 1. 5.

Rayon gamma de naissance Rayon gamma d'annihilation

1.28 MeV 511 KeV
- At a4
2. Correlation angulaire

1. Temps de vie du positron

1/
Echantillon By
{'_-).__. =
M, C
Source de positon
> .
~_ |
22-Na P ~
Diffusion (100 nm)
100 um
Fil
Termalisation
(1 ps) 3. Elargissement Doppler

0511 MeV £+ AE, AE= pzr:.’E

Figure 1. 5. Principe général des différentes techniques d’annihilation du positron.
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I. 4. 1. Spectroscopie du temps de vie du positron

La spectroscopie du temps de vie du positon (PALS, Positron Annihilation Lifetime
Spectroscopy) mesure la distribution des temps dans laquelle les positons injectés dans la
maticre disparaissent pour chaque état d’annihilation. En effet, le temps de vie du positron
dépend de la densité électronique du site d’annihilation, comme il est inversement
proportionnel au taux d’annihilation A= 1/t; [12]. Cette technique permet de donner une
information sur le type et la densité des défauts [13].

Le dispositif expérimental de la mesure du temps de vie du positron est montré sur la
figure 1. 6. 1l comporte deux voies de détection : une voie Start qui permet de connaitre la
naissance des positrons par la détection de I’émission des photons gamma de 1.28 MeV et une
voie stop qui permet de connaitre I’annihilation des positrons par la détection de 1’émission
des photons gamma de 511 keV. La différence du temps pris entre la naissance et
I’annihilation du positron est mesurée a 'aide de deux discriminateurs différentiels a fraction
constante (CFDD), un convertisseur temps-amplitude (TAC) et une carte d’acquisition

intégrée dans un micro-ordinateur.

Alimentation
haute tension
Voie Stop l Voie Start
A A
- ™ Point - Y
diviseur

source 22Na

E| PM E*E PM E [

0511 Mev | CFDD CFDD | 128 Mev

L 4 L i
Retard=6 ns e TAC

E: Embase

PM: Photomultiplicateur
5 : Scintillateur MCA "| Ordinateur

CFDD : Discriminateur & fraction constante et sélecteur

TAC : Convertisseur temps-amplitude
MCA : Analyseur multicanaux

Figure I. 6. Dispositif expérimental de temps de vie du positron.
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I. 4. 2. Spectroscopie d’élargissement Doppler (DBS)

Dans un spectrométre de dispersion en énergie, plusieurs millions d’événements
d’annihilation permettent d’enregistrer le spectre d’élargissement AE des raies d’annihilation
de 511 keV [12, 14], cette méthode est appelée la spectroscopie d’élargissement Doppler
(DBS, Doppler Broadening Spectroscopy), elle permet de donner une information sur le type
de défaut [13].

La quantit¢ de mouvement p est toujours conservée pendant I’annihilation, elle est
transférée de la paire électron-positron a la paire de photons y. L’élargissement AE peut étre
calculé a partir de la composante du moment électronique dans la direction de propagation des
rayons y de 511 KeV ; pg,

AE=p,Cl2 i (1L2)

La composante du moment dans la direction de propagation du rayon y; +z, provoque un petit

effet Doppler de I’énergie d’annihilation.

La technique Doppler est basé sur la mesure d’énergie de 511 keV qui est détecteé par
un detecteur en Germanium de haute pureté (HPGe) refroidi avec ’azote liquide (LN2). Les
signaux généres dans le détecteur sont traités par un préamplificateur incorporé dans le
détecteur. Un amplificateur accommode ces signaux pour alimenter le convertisseur
analogique-numerique (ADC, Analog-Digital Converter), le r6le de ce dernier est de classer et
stocker les signaux dans la mémoire de I’analyseur multicanal (MCA, Multi-Channel
Analyser). La collection de plusieurs millions de coups pour enregistrer le spectre
d’¢élargissement AE est garantie par un stabilisateur de canal numérique (peak-stabilizing)
intégré dans le MCA. La figure I. 7 représente le dispositif expérimental de la spectroscopie

par 1’effet Doppler.
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Source *=Na
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Figure 1. 7. Dispositif expérimental de la spectroscopie par effet Doppler.
I. 4. 3. Technique de spectroscopie du faisceau de positron lent (The slow positron beam)

Cette technique utilise un faisceau de positrons mono-energetique de faible énergie,

appelés positrons lents pour étudier les défauts pres de la surface.

Plusieurs positrons émis par une source radioactive ??Na (activité ~50 mCi) sont
arrivés et thermalisés pres de la surface d’un modérateur qui contient une feuille mince de
tungsténe (=5um) de travail d’extraction du positron (-3eV). lls sont encore réémis avec une
énergie cinétique égale au travail d’extraction, 3eV pour le tungsténe. Les positrons mono-
énergétiques réémis par le modeérateur sont séparés en deux parties majoritaires moderées et
minoritaires non modérés a 1’aide d’un électro-aimant coudé (un solénoide). Les positrons
non modérés (rendement ~ 10*) sont annihilés, il reste seulement les positrons modérés ayant
la bonne énergie qui forment un faisceau de positrons lents guidé dans I’axe du systéme grace
a des champs magnétiques et électriques. Le faisceau est accéléré par un accélérateur afin
qu’il porte une énergie comprise entre 0.1 keV et 50 keV, ensuite, il termine son chemin
jusqu'a ce qu'il pénetre dans 1’échantillon avec une profondeur de 0 um a 5 um suivant leur

énergie incidente.

La spectroscopie Doppler peut étre réalisée ainsi que la spectroscopie de mesure du

temps de vie du positron, dans le cas de positron mono-énergétique continu et/ ou pulsé [15].
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I. 5. Etat de P’art sur Putilisation de la PALS et la DBS pour la détermination des
défauts induits apres irradiation du détecteur de traces nucléaires CR39

Le CR39, ou groupe d’allyle diglycole carbonate (ADC), est un polymeére de formule
(C12H180y7) (figure 1. 8) [16]. 11 s’agit d’un plastique transparent qui est couramment utilisé en
physique nucléaire pour détecter la présence de rayonnements ionisants, et principalement
pour la détection des radionucléides émetteurs de radiations alpha (en particulier le radon), la
dosimétrie des protons et des neutrons et les enquétes sur les rayons cosmiques. Le CR39 est
parfois utilisé pour la détection des neutrons rapides par le biais des noyaux de recul qui

induisent des traces latentes.

O
¥
CH, -CH,-0-C-0-CH,— CH=CH,
!
0
\

CH,- CH,- 0O -C-0-CH,— CH=CH,
I
0

Figure 1. 8. Formule chimique de CR39.

La spectroscopie d’annihilation du positron (DBS et PLAS a été employée par
plusieurs auteurs afin d'étudier le comportement du CR39 aprés irradiation par des particules
alpha. E. N. Saad et al. [17] ont étudié, par DBS, l'effet du temps d'irradiation par des
particules alpha a une énergie fixe (4.5 MeV) sur I'évolution du parametre S du CR39. Les
auteurs ont montré que S augmente de 0.427 pour le CR39 non irradié jusqu'a 0.436 (24 h
d'irradiation) puis diminue pour atteindre la valeur de 0.428 (72 h d'irradiation). lls ont
attribué l'augmentation (diminution de S) a la scission (réticulation) des chaines

polymériques.

M. A. Abdelrahman et al. [18] ont étudié I'effet de I'énergie d'irradiation des particules
alpha (de 1.13 MeV a 4.95 MeV) sur le comportement du paramétre S obtenu a partir des
spectres DBS. Les auteurs ont montré que S enregistre un minimum pour une énergie de 2.86
MeV.

11
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M. F. Eissa et al. [19] ont étudié par PALS leffet du temps d'irradiation par des
particules alpha (énergie fixe de 4.86 MeV et différentes fluences) sur I'évolution de la
fraction Ortho-Positronium, o-Ps. A partir des différentes valeurs du temps de vie 13 (fraction
0-Ps), les auteurs ont estimé les rayons des volumes libres, R(A) et ont montré sa claire
dépendance avec la fluence d'irradiation. Cette dépendance de R(A) a été attribuée a la
concurrence existante entre les phénoménes de scission et de réticulation des chaines
polymériques.

Il est & noter que nous n'avons pas trouvé assez d'articles sur la spectroscopie de temps
de vie du positron dans le CR39 irradié par des particules alpha. La majorité des articles
trouvés traitent le comportement du paramétre S (DBS). Néanmoins, une synthése des articles
consultés, a montré des résultats controversés pour ce qui est du comportement du paramétre
S et du temps de vie de la fraction Ortho-Positronium avec I'énergie et la fluence des

particules alpha.

Dans cette perspective et afin de contribuer a la compréhension du comportement du
détecteur de traces nucléaire CR39, irradié par des particules alpha, nous avons entamé ce
travail de mémoire. Ainsi, nous avons utilisé conjointement les spectroscopies de positron par
effet Doppler (DBS) et de temps de vie du positron (PALS) afin de mieux comprendre le
comportement du polymere CR39 soumis a des irradiations alpha pour différents temps

d'irradiations.
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Chapitre 11 : Dispositif d’irradiation et description des spectrométres du temps
de vie du positron et d’élargissement Doppler

Introduction

Dans ce deuxieéme chapitre, nous allons parler, en premier, sur la préparation de la
source ?Na qui a été faite au niveau du centre de recherche nucléaire d’Alger (CRNA).
Ensuite, nous allons décrire le dispositif d’irradiation des échantillons CR39 ainsi que la
préparation des échantillons pour la spectroscopie de positron. Enfin, nous allons décrire, en
détail, le dispositif expérimental des deux techniques de spectrométrie du temps de vie du

positron (rapide-rapide) et de 1’élargissement Doppler utilisées dans notre travail.
I1. 1. Préparation de la source ’Na

La source ?Na a été préparée au niveau du centre de recherche nucléaire d’Alger
(CRNA), sous le contréle d’un service de radioprotection. Une solution radioactive mere
22NaCl (source mére) d’une activité de 1 mCi a été utilisée. Premiérement, une goutte de
quelques microlitres de ??NaCl a été déposée sur une feuille de kapton a 1’aide d'une
micropipette, le volume de cette goutte est choisi selon 1’activité désirée pour cette source.
Apres le séchage de cette goutte (évaporation du liquide), une deuxiéme feuille de kapton est
collée sur la premiére sous forme de sandwich. L'ensemble (kapton/source/kapton) sous forme
d’un carré de dimension 0.5cm x 0.5cm a été obtenu avec une source *Na d’activité

spécifique 20 uCi (figure 11. 1).

Figure 1. 1. Source de ?Na sur le support de kapton.
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I1. 2. Irradiation des échantillons CR39

Les échantillons de CR39 ont été obtenus a partir d’un film de CR39 d’épaisseur 0.5
mm qui est découpé a I’aide d’un appareil Laser pour avoir des échantillons de dimension
1cm x 1cm. La figure Il. 2 représente des échantillons de CR39 avant I’irradiation. Une paire
de ces échantillons de CR39 n'a pas éte irradiée (vierge, E = 0 MeV) et pris toujours comme
un témoin. Les autres ont été irradiés par des particules a a l'air libre: une série a été irradiée a

différentes énergies et une autre pour différents temps d’irradiation.

Figure I1. 2. Echantillons de CR39 avant l'irradiation.
11. 2. 1. Irradiation a différentes énergies des particules alpha

Dans ce cas, le processus d’irradiation a été faite au niveau de centre de recherche
nucléaire Draria (CRND), en utilisant la source radioactive Américium 2*Am d’énergie

E_ = 5.486 MeV et d’activit¢ A = 5uCi. Une série de quatre paires d’échantillon CR39 a été

préparé. L’énergie de la source a ¢été diminuée pour chaque paire de telle fagon a avoir
différentes énergies : 4.5, 3.6, 2.5 et 1.6 MeV a I’aide des collimateurs en plastique (figure
Il. 3) placés entre la source et I’échantillon & des distances de 1, 2, 2.5 et 3 cm,
respectivement. Les irradiations ont été faites pendant 45 min. la figure Il. 4 représente le

dispositif expérimental d’irradiation pour différentes énergies.
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Figure 11. 3. Le collimateur : a) vue de face et b) vue de coté.

Figure 1. 4. Dispositif d’irradiation d’échantillon CR39 par I’Américium : a) de l’extérieur, b)

de l'intérieur.
I1. 2. 2. Irradiation pour différents temps

Cette irradiation a été faite au centre de recherche nucléaire d’Alger (CRNA). Deux
paires d’échantillon CR39 ont été irradiées par les particules o de la source radioactive
Plutonium #°Pt d’énergie E, = 5.1 MeV et d’activité A = 3055 a s 27 . Mais cette fois,
I’irradiation a été faite par une seule énergie E= 4.1 MeV qui est obtenue a partir de la
diminution de I’énergie de la particule a a I’aide d’un collimateur en papier de longueur 1 cm.
L’irradiation a été faite pendant 3 et 5 jours afin d’obtenir différentes fluences. Le dispositif

expérimental d’irradiation de cette série est montré sur la figure 1. 5.
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Figure 11. 5. Dispositif d irradiation de CR39 par le Plutonium : a) de [’extérieur, b) de

l’intérieur.
I1. 3. Préparation des échantillons pour la spectroscopie de positron

Avant de commencer la mesure par la spectroscopie de positron (PALS ou DBS), nous
devons préparer 1’échantillon que nous voulons étudier, le CR39 ou le Si standard. La source
de positron (¥*Na) a été placée entre deux échantillons identiques sous forme d’un sandwich
(échantillon /source /échantillon). Ensuite, ’ensemble (échantillon /source /échantillon) est
emballé dans une feuille d’aluminium. La figure Il. 6 représente les étapes de préparation
d’un échantillon CR39. Enfin, cet ensemble est fixé sur I'un des deux détecteurs dans le cas
de mesure par PALS ou bien sur un support dans le cas de mesure par DBS a I’aide d’un

scotch (figures I1. 7 et 1. 8).

Figure I1. 6. Les étapes de préparation de [’échantillon CR39.
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Figure Il. 7. L échantillon de CR39 fixé sur ['un des deux détecteurs de PALS.

o —————————

L’échantillon CR39

Figure 11. 8. L échantillon de CR39 fixé sur un support pour la détection par la DBS.

I1. 4. Description de la chaine de spectroscopie du temps de vie du positron du centre de

recherche nucléaire d’Alger

Le spectromeétre utilisé au niveau du CRNA est le spectromeétre a coincidence de type
rapide-rapide (Fast-Fast) (figure Il. 9). Ceci signifie que la mesure de temps de vie aussi bien
que la sélection des énergies des gammas 1.28 MeV et 0.511 MeV sont faites dans un canal

rapide. La sélection de ces énergies est faite dans des discriminateurs différentielles a fraction
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constante, utilisant une électronique interne rapide. Il comporte deux voies de détection : une
voie Start qui détecte les photons a 1,28 MeV qui sont émis simultanément avec les positrons,
et une voie Stop qui détecte les photons a 0,511 MeV caractéristiques de I’annihilation du
positron.
Le spectrometre du temps de vie du positron est compose de :

» Deux détecteurs a scintillations rapides.

> Un systeme électronique.

» Un systéme d’acquisition des spectres.

—

Systeme electronlque

Deux détecteurs a scmtlllatlons

L e ‘—Q |

Figure 11. 9. Spectrométre du temps de vie du positron au centre de recherche nucléaire
d’Alger.

1. 4. 1. Détecteurs a scintillations rapides
Il y a deux types de détecteur a scintillations rapides disponible au niveau de laboratoire

de spectroscopie d’annihilation du positron du CRNA, c’est ce qui permet de 1’existence de
deux types de chaines PALS :

» La premiére chaine de mesure a été montée en utilisant deux détecteurs a scintillations

rapides START et STOP qui sont constitués chacun d’un scintillateur de type Eg 228,
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d’un photomultiplicateur (PMT) Hamamatsu de type H3378-51 (figures Il. 10 et II.
11).

N
Détecteur START

P

Scintillateur

Sortie dynode

Figure I1. 11. Les composants du détecteur de la premiére chaine : a) Détecteur a

scintillation, b) L’ embase du détecteur.

» Pour la deuxiéme chaine, les détecteurs START et STOP sont composés d’un
scintillateur de type BICRON 418, d’un PMT RCA et une embase de type 265A
(figures I1. 12 et 11. 13).
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‘ £ __#
Détecteur START Source ?Na ' Détecteur STOP

Figure 1. 12. Principe de détection des positrons pour la deuxiéme chaine.

Haute tension

|
Embasecoupleeaun 41 Scmtlllateur
photomultlpllcateur ..,,s, o

Figure I1. 13. Les composants du détecteur de la deuxiéme chaine : a) Détecteur a

scintillation, b) L’ embase du détecteur.

Dans notre travail, nous avons utilisé la deuxieme chaine PALS. Le role de chaque

composant de ce détecteur est montré ci-dessous :

= Le scintillateur plastique : il est choisi pour que la collection et la génération du

signal lumineux soient aussi rapides que possible (temps de réponse de I'ordre de
10 s) et offre une résolution temporelle performante. Son role est de transformer les
photons gamma émis, en photons visibles pour que ces derniers soient convenables
pour la détection. Le scintillateur est collé au photomultiplicateur a I’aide d’une
graisse optique de viscosité élevée.

= Le photomultiplicateur : c’est un tube sous vide, séparé du scintillateur par une

photocathode. Le réle de la photocathode est de convertir les photons émis dans la région

du visible en un flux d’électrons de tres faible intensité, ces électrons sont multipliés et
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accélérés par une série de couples de dynodes placées dans ce tube afin de former et sortir
un signal électronique (voir la figure 11. 14), son amplitude dépend de I’énergie initiale
des photons gamma.

Photacathode Anode
{ Electrons

T e
f 1 |

[ o 0 o
| x’i\ \ \ﬂ\ ! Connecteurs

" \ \ E glzctiquas
o’y f:- \—.,:- g L
Photon ) | k ]

lsminscent Electrodz de Dynode
focalicasion

Photon incident
™,

| Scintlistee |

.'-'-\?. ; ..,‘- .f -

Tube photomultiplicataur (PAT)

Figure 1. 14. Le principe de fonctionnement d’un photomultiplicateur.

= L’embase : elle est liée au photomultiplicateur a travers des connecteurs électriques.
Elle contient une entré de haute tension négative et deux sorties dynode et anode. Le
signal rapide est délivré par la voie anode alors que le signal énergétique par la voie

dynode.

1. 4. 2. Systeme électronique

Les différents composants du systeme électronique du spectrométre du temps de vie

du positron sont montrés sur la figure I1. 15.
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Delay Box

Polarisation des
deux détecteurs

Détecteur STOP

Détecteur START ik

CFDD STOP CFDD START

Figure 11. 15. Systeme électronique.

Les discriminateurs a fraction constante (CEDD 583) : les CFDD utilisés sont de

type ORTEC 583B. Le signal anodique du photomultiplicateur passe par les CFDD
qui sélectionne les impulsions corresponds soit a I’énergie de 1.28 MeV (voie
START), soit a I’énergie de 511 KeV (voie STOP). Cela se fait a 1’aide des fenétres
d’un analyseur monocanal (SCA : Single Canal Analyzer en Anglais) incorporées
dans les CFDD. Un signal logique trés rapide est produit par ces modules et qui sera
envoye vers le convertisseur amplitude-temps.

Le convertisseur_temps-amplitude (TAC) : de type ORTEC TAC/SCA567. Le

convertisseur compte le temps de vie du positron dans le matériau qui correspond au

temps séparant entre l’entée d’une impulsion logique de CFDD START ou le
convertisseur est démarré, et la réception de I’impulsion logique de CFDD STOP ou le
convertisseur est arrété. Ces signaux ne correspondent au temps de vie du positron que
si un seul positron est présent a la fois dans le matériau, ce qui est le cas pour une
source de faible activité. Le convertisseur temps-amplitude génére alors un signal
carré lent, dont 'amplitude est proportionnelle a I'intervalle de temps séparant les
impulsions START et STOP. Cet intervalle de temps étant tres court (quelques
centaines de picosecondes), donc un retard optimisé (quelques nanosecondes) est

nécessaire sur la voie STOP pour permettre le bon fonctionnement du TAC.
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= La boite a retard (Delay Box) : elle permet de fournir un retard en temps pour

retarder le signal STOP par rapport au signal START afin de déplacer 1’événement
dans l’intervalle d’opération du TAC. Dans nos expériences PALS, nous avons

optimisé ce temps de retard a 6 ns.
I1. 4. 3. Systeme d’acquisition des spectres : analyseur multi canal (MCA)

L’analyseur multicanaux de type Maestro (ORTEC) est une carte d’acquisition
intégrée dans un micro-ordinateur. Elle recoit les impulsions en provenance du TAC, les
classe et stocke, suivant leur amplitude, dans des canaux de largeurs To pour former un
spectre de temps de vie. Le n™®™ canal correspond ainsi au nombre de positron ayant une
durée de vie comprise entre nxTo et (n+1) xTo.

To: est le temps par canal, il est propre a chaque systeme de temps de vie (environ 100 ns

pour notre systeme).

I1. 5. Description de la chaine de spectroscopie d’élargissement Doppler du centre de

recherche nucléaire d’Alger

Dans le laboratoire positron du CRNA, il existe deux types de chaine de mesure

d’¢largissement Doppler (DBS) :

» Une chaine analogique : elle contient un détecteur Germanium Hyper pur (HPGe), un
systéme électronique qui est composé d’un générateur de haute tension et d’un
amplificateur, et un systéme d’acquisition des spectres (MCA).

» Une chaine digitale : elle est composée par les mémes éléments de la chaine

analogique, mais dans cette chaine la, les modules du systéeme électronique sont

intégrés dans un systéme digital (figure 1. 16).

Figure I11. 16. Un systéeme digital pour la chaine de DBS : a) par devant, b) par derriere.
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Dans notre travail, nous avons utilisé les deux chaines, et pour des raisons de stabilité,

nous avons préféré utiliser la chaine analogique (Figure 1. 17).

l Systeme d’acqu1s1t10n

&k

Figure 1. 17. Spectroscopie d’élargissement Doppler au centre de recherche nucléaire
d’Alger.

I1. 5. 1. Détecteur Germanium de haute pureté (High-Purity Germanium, HPGe)

C'est un détecteur de type Ortec ayant une bonne résolution en énergie (1.5 keV) pour
la valeur 511 keV. Lors de l'annihilation, un des deux photons y de 511 KeV émis est détecté
par la jonction du détecteur HPGe ou il se passe une création des charges, lesquelles sont
collectées et converties par un préamplificateur incorporé dans le détecteur sous forme d’une
impulsion de tension pour sortir un signal dirigé vers un amplificateur. Ce détecteur doit étre
refroidi par I’azote liquide (N2) (chaque cing jours) afin de I’utiliser a base température (77 K)

pour limiter le bruit de fond et stabiliser le cristal pendant Iutilisation.
11. 5. 2. Systeme électronique

Il contient deux composants: un générateur de haute tension et un amplificateur
(figure 11. 18).
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Générateur de haute tension Amplificateur

Figure 11. 18. Systeme électronique : générateur de haute tension et amplificateur.

= Générateur de haute tension : de type ORTEC 459. Il permet d’alimenter le détecteur

HPGe par une haute tension positive.
=  Amplificateur : de type Canberra 2025 et qui permet damplifier le signal en

provenance du détecteur pour permettre son acquisition facile.
Il. 5. 3. Systéeme d’acquisition des spectres (MCA)

C’est la méme carte d’acquisition qui est utilisée dans le spectrométre du temps de vie
du positron (PALS). Elle recoit les signaux venants de ’amplificateur comme des données

numériques pour former un spectre Doppler.

25



Chapitre II1 :
Expériences, résultats et
interprétations



Chapitre 111 :

Expériences, résultats et interprétations

I11. A. Irradiation des échantillons CR39

I11. A. 1. Irradiation par differentes énergies

Une série d'échantillons CR39 irradiés par différentes énergies des particules a a été

préparée. Le parcours des particules incidentes dans un matériau dépend essentiellement de

I’énergie de ces particules, de la densité et du numéro atomique Z du matériau cible. Ces

paramétres sont pris en compte dans le programme de simulation des interactions particule-

matiere SRIM (Stopping and Range of lons in Matter) [20]. Dans ce travail, le logiciel SRIM

a été utilisé pour calculer le parcours des particules @ dans le CR39 pour les énergies entre

1.6 MeV et 4.5 MeV, ce qui représente un parcours de 6.66 pm a 24.62 um (figure I11. 1).

Parcours pm

30 S

25

20 <

15 4

10 4

—
-
l.--
u
..

I ' 1 ' 1 ' I '
1 2 3 4 5
Energie des particules alpha (MeV)

Figure I11. 1. Variation de parcours des particules alpha dans le CR39 en fonction de leur

énergie.

Le parametre expérimental correspondant aux irradiations est la fluence ® qui

s’exprime en particules /cm?, et sa formule est donnée comme suit :

@ = @ X tirradiation . «er ---- (ll. 1)

e Le flux incident ¢ est calculé par la formule suivante :

9= i (N1 2)
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Avec :
Ac : L’activité de la source en Bq (des/s), ot 1 Ci= 3.7 x 10*° Bq.
r : La distance entre la source et 1’échantillon CR39 (la longueur de collimateur) en cm.
La source radioactive utilisée dans cette irradiation 13, est 2**Am, ol A = 5uCi.
Sir=1cm, ontrouve : ¢=1.472929 x 10* a. st.cm?,
e Le temps d’irradiation égal a 45min.
Les différentes valeurs de flux et de fluence des particules alpha sont montrées sur le tableau
suivant (tableau I11. 1) :

Eq Longueur de Flux = ¢ = - Fluence = ® =
) 4mr?
(MeV) collimateur (cm) (0. s*.cm?) @ X tirradiation (0. cm’®)
4.5 1 14729.2993 39.76 x 10°
3.6 2 3682.3248 9.94 x 10°
2.5 2.5 2356.6878 6.36 x 10°
1.6 3 1636.5888 4.41 x 10°

Tableau I11. 1. Les différentes valeurs de flux incident et de fluence des particules alpha.

La figure 111. 2 représente la variation de la fluence des particules alpha en fonction de
la distance d'irradiation. Il est clair que la fluence diminue lorsque la distance source-
échantillon augmente (énergie diminue).
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Figure 111. 2. La variation de fluence des particules alpha en fonction de la distance

d'irradiation.

1. A. 2. Irradiation par différents temps

Il s’agit, cette fois, d’irradier des échantillons de CR39 par le *°Pt pour une seule

eénergie E , = 4.1 MeV et différentes durées d'irradiations (03 et 05 jours). L’activite de cette

source est A = 3055 a.s*.2m. La distance entre la source et I’échantillon est toujours fixée

r = 1cm, donc le flux incident est constant;

@ = < =42 = 486.4649 ¢ .s1.cm?

T amr?  oam

Les différentes valeurs de fluence sont montrées sur le tableau suivant (tableau IlI. 2) :

tirradiation (jOU) @ (o /s.cm?) ® = @ X tiradiation (0/cm?)
0 0 0
3 486.4649 1.26 x 108
5 486.4649 2.1x108

Tableau I11. 2. Les différentes valeurs et de fluence des particules alpha.
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La figure I11. 3 représente la variation de la fluence des particules alpha en fonction du

temps d'irradiation. Il s’aveére que lorsque le temps d’irradiation augmente, la fluence des

particules a augmente.

25 -

20

-
[ ]
1

®*10° (o/cm?)
5
1

05

0,0 - )

' 1 ! I ! 1 ' 1 ! 1
0 100000 200000 300000 400000 500000
t(s)
Figure I11. 3. La variation de la fluence des particules alpha en fonction de temps

d'irradiation.
I11. B. Expériences de spectroscopie de positron sur les échantillons de CR39 irradiés
I11. B. 1. Spectroscopie de positron par élargissement Doppler (DBS)
I11. B. 1. 1. Calibration du MCA avec le Césium (Cs)

Avant de commencer les expériences DBS sur les échantillons de CR39, il faut
d’abord faire une calibration du MCA. Cette opération qui assure la correspondance canal-
énergie est faite en utilisant une source radioactive possédant une énergie connue. Dans notre
cas, la source utilisée est le Césium (**'Cs) possédant une énergie de 662KeV. La source *'Cs
est placée devant le détecteur HPGe et un spectre énergétique de la source est collecté. Le
canal maximal du pic correspond a I'énergie 662 keV est identifié et est inscrit sur la carte

MCA. Une fois la source 22Na est placée, le pic correspondant a I'énergie d'annihilation 511

keV est facilement identifié.
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I11. B. 1. 2. Le spectre DBS

Le spectre d’¢largissement Doppler représente la distribution de la quantité de
mouvement des paires et— e~. En fait, c’est la somme du bruit de fond et le produit de
convolution de la distribution en énergie des photons y émis avec la fonction de résolution du

détecteur [21].

Les spectres d’élargissement Doppler sont caractérisé€s par deux parametres de forme S
(shape) et W (wing). Le parametre S représente la fraction d’annihilation des positrons avec
les électrons de valence (faible quantité de mouvement) et le W représente la fraction
d’annihilation des positrons avec les électrons du cceur (forte quantité de mouvement). Ces

deux parameétres S et W sont donnés respectivement par les relations suivantes :

c

= .. ll. 3)
w=—"E all. 4)
A+B+C+D+E

Avec :

A, B, C, D et E représentent le nombre de coups dans les différentes régions du pic 511 KeV
comme le montreé sur la figure 1l1. 4;

C : Le nombre de coups dans le centre du pic.

A+E : Le nombre de coups dans les deux zones latérales (les ailes a gauche et a droite) du pic.

A+B+C+D+E : Le nombre de coups total du pic.
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Figure I11. 4. Spectre Doppler sans bruit de fond.
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Dans notre travail, nous nous sommes intéresses uniquement au parametre S car il est

plus sensible au changement du volume libre produit par I'irradiation.
I11. B. 1. 3. Analyse des spectres DBS

L’analyse des spectres DBS est faite a 1’aide du logiciel SP-11 [22]. D’abord, nous
avons analysé le spectre de calibration de spectrométre (DBS) dans le but de confirmer que le
réglage de la chaine est bien fait. Pour cette calibration, nous avons collecté un spectre DBS
d'un échantillon de Silicium (Si) et nous l'avons analysé afin d'obtenir une valeur de S égale a
0.5 typique du silicium (Si). Une fois cette valeur de S obtenue, la chaine de spectrométrie
DBS est préte pour la collection des échantillons irradiés.

Pour tous les échantillons, nous avons pris un temps d’acquisition de 1200s afin
d’assurer un bon statistique, en utilisant une gamme d’acquisition de 8192 canaux. La figure
I1l1. 5 représente le résultat de I’analyse du spectre de I’échantillon de Silicium avec un

parametre S = 0.50048 ~ 0.5.

H 5 T | 3 Filex dbs{si] rig 22-04- M018.chn 1

i f 31 5~0.50048

I od 1 +0.00044

l r 3 W_r=0.016742

! +.0.000067

3 . | 1 W-0.030685 v aw

i | 1 E +.0.000128

| 1 Peak Aneas381 3500+ 19529 da

H I' | 3 max= 3684 [100) Hy |
B [ | : gi‘- |

| I =W | falt values
/ \ | o8 =3
/ | | Bg=m | e |
ik =3 g
. e

——— | e 1) || comment

Fibe: dbs(si calits) 22-04-

Close

Figure I11. 5. Résultat de [’analyse du spectre de Silicium : spectre de calibration.

I1l. B. 1. 3. 1. Analyse des spectres des échantillons CR39 irradiés pour différentes
énergies

Les spectres des échantillons CR39 irradiés ont été analysés a l'aide du logiciel SP
version 11. Pour cette analyse, I'élargissement en canaux du pic 511 keV est fixé comme celle
du CR39 vierge ce qui permet de distinguer le changement du paramétre S en fonction de

I'énergie d'irradiation. Les figures ci dessous montrent les spectres analysés.
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ds
k\ = File: dbs(cr3a virgin) 23-04-2018.c
1 5=0.47591
=+ 0.00041
W_r=0.000054
+-0.000004 -
W=0.001582 kb
+-0.000023
i di
Peak Area=4125243.1+2031.1 B
1 max= 3695 (100) ]
ds= [0 |
dW= [s0_| Defult values
dA= =
Bg= Load
[200 |

File: dbs({cr39 virgin) 22-

[~—M~\—~A —‘"_'—\-'r-«{ comment:

Figure 1. 6. Résultat de I’analyse du spectre de CR39 non irradié.

o

ds
File: db=s(cr39 . 4.5 mev) 23-04-20
i ﬂ} ' $=0.47612
| 3 +.0.00040
W_r=0.000048
+-0.000003
W=0.001677 dwW dw
+.0.000022
4 Peak Area-4498258.9+-2120.9 dA
max= 3696 (100) Bg
ds= [0 |
dW=[30 | Defult values |
dA= [196 |
Bo- _ o |
range= Save |
incl annel unit —
File: dbs({cr39 virgin) 22- "
F—Mﬁxﬂ —_— ] comment:

2 . ’ ) P e, Someny 230620 gS,
| J@ I $-0.47628
1 +.0.00038
| W_r=0.000185
\‘ +.0.000006
\ W=0.001463 aw aw
{ \ +.0.000023
\ Peak Area=4746636.+-2178.7 dA
/ | max= 3596 (100) Bg (||
J il dsS= »
{ \ w:&i Defult values
\ Bg=fw | _ lwd |
— —t] =
- File: dbs(cr9virgn) 2- [ A,
N e

Figure 111. 8. Résultat de /’analyse du spectre de CR39 irradié par 3.6 MeV.
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ds

'\\ 4 File: dbs(cr39. 2.5mev) 29-04-201
5=0.47166
+0.00024
] W_r=0.000276
- 7 +-0.000005
X ] W=0.001639 i aw
] +.0.000015
1 Peak Area=11988448.8+-3462.4 dA
- 1 max- 3604 (100) Bg [
= 7] dS= 20
[ - dW= 30 Defult values
dA= 1% |
Bg= [200 Load
range= 200
in channel unit éﬂ
File: dbs(cr3d vi rgln] 22. | ¥
"_"'L—'_‘_'x'—-—-__)nL ——— comment:
Close |

Figure 111. 9. Résultat de I’analyse du spectre de CR39 irradié par 2.5 MeV.

ds

\\ File: dbs{cr3d . 1.6mev) 29-04-201
S5=0.47246
+.0.00042
W_r=0.000265
+-0.000008
W=0.001184 dw aw.
+.0.000023
Peak Area=3991428.8+-1997.9 dA
max= 3694 (100) Bg
ds= 20 |
dw= m Defult values I
dA= |19 |
Bg- o |
range= m Sav |
.nFannel unit h
File: dbs(cr39 virgin) 22- -
[‘A‘——\J i |l| comment:
,—| Close I

Figure I11. 10. Résultat de I’analyse du spectre de CR39 irradie par 1.6 MeV.

Les différentes valeurs du parametre S extraites a partir de cette analyse des spectres DBS

sont montrées sur le tableau suivant :

E«(MeV) Parameétre S
4.5 0.47612 + 0.0004
3.6 0.47628 + 0.00038
2.5 0.47166 + 0.00024
1.6 0.47246 + 0.00042

0 0.47591 + 0.00041

Tableau Il1. 3. Les différentes valeurs du paramétre S et d’énergie d’irradiation.
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La figure 111. 11. représente la variation du paramétre S en fonction d’énergie d’irradiation.
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Figure I1. 11. La variation du paramétre S en fonction d’énergie d’irradiation.

Nous avons remarquée l'existence de deux régions sur cette courbe. Une premiére
région ou le paramétre S diminue de 0.47591 pour le vierge a la valeur minimale de 0.47166
pour une énergie de 2.5 MeV. Dans la deuxieme région [2.5 - 4.5 MeV], le parameétre S
augmente et se stabilise a une valeur de 0.47628. Nous pensons que, dans la gamme d'énergie
allant de 0 a 2.5 MeV, la diminution du paramétre S est due au phénoméne de réticulation des
chaines moléculaires ce qui résulte en une diminution de la taille du volume libre dans le
polymere. Cependant, dans la gamme d'énergie allant de 2.5 a 4.5 MeV, l'augmentation de S

est causé par une scission des chaines ce qui induit une augmentation du volume libre.

I11. B. 1. 3. 2. Les résultats de ’analyse des spectres de la série du CR39 irradiée pour

différents temps d’irradiations

Pour la série CR39 irradié a une énergie de 4.1 MeV et pour différents temps
d'irradiations, les spectres DBS collectés ont été aussi analysés par le logiciel SP version 11.

Les différentes analyses sont représentées sur les figures suivantes :
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1y File: cr39 virgin 14 07 2019.chn

5=0,47097
+0,00065

W_r=0,001333

+.0,000029

W=0,008119
+-0,000093

1 Peak Area=1639048,7+-1280,3
134 max= 3065 (100)

JJ*—‘—X
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comment:
’—| Close |

Figure 111. 12. Résultat de [’analyse du spectre de CR39 non irradié.

7y File: cr39 3j 14 07 2019.chn

$=0,46645
+.0,00064
W_r=0,001452
+.0,000030
W=0,007789
+.0,000091

1 Peak Area=1663033,3+-1289,6
1 max= 3064 (100)

ds
dw dw
db
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ds=
dWs= 30| Defult values
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Bo- e |
range= S
in channel unit -
Apply
comment: = =

Figure 1. 13. Résultat de ’analyse du spectre de CR39 irradié pendant 03 jours.

7y File: cr39 5j 14 07 2019.chn
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+.0,00064
W_r=0,000753
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dsS
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an _ Lo |
_ swe |
__meey |

Figure 111. 14. Résultat de [’analyse du spectre de CR39 irradie pendant 05 jours.
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A partir de ces analyses, nous avons extrait les valeurs du parametre S et qui sont représentées
dans le tableau I11.4.

Temps d’irradiation (j) @ (o/cm?) S
0 0 0,47097 + 0,00065
3 1.26 x 108 0,46645 + 0,00064
5 2.1x108 0,47184 + 0,00064

Tableau I11. 4. Les différentes valeurs du parametre S et du fluence.

A partir de ce tableau, nous avons noté que le parametre S possede la méme allure que
pour la précédente série d'échantillons (irradieé pour différentes énergies). En effet, le
parametre S diminue de la valeur 0.47097 pour le CR39 non irradié a 0.46645 une fluence de
1.26 x 10% a/cm? (temps d'irradiation de 03 jours), ce qui est signe d'un phénoméne de
réticulation des chaines et donc une diminution du volume libre. Cependant, pour une fluence
plus grande (2.1 x 108 o/cm?), le paramétre S augmente de nouveau pour atteindre une valeur
maximale de 0.47184, ce qui correspond a une augmentation du volume libre résultant de la

scission des chaines.

Ainsi, a travers l'étude de ces deux séries d'échantillons, nous avons montré que la
DBS est capable de sonder le changement du volume libre induit par une irradiation utilisant
les particules alpha. Cependant, par la DBS, il n'est pas possible d'estimer la taille du volume

libre, ce qui nous a pousse a faire des expériences de mesure du temps de vie du positron.
I11. B. 2. Spectroscopie de temps de vie du positron (PALYS)
I11. B. 2. 1. Sélection des énergies START et STOP

La sélection des énergies pour les deux voies START et STOP se fait en utilisant la
carte d’acquisition (MCA) pour collecter les événements passants par les CFDD. Nous avons
branché le SCA out du CFDD pour chaque voie avec le MCA, puis varié les valeurs des
potentiometres UPL (Uper Limit Level) et LLW (Lower Limit Level) qui se trouvent au
niveau des CFDD, afin d’enregistrer un nombre de coups & chaque fois. Cette opération nous
permet d’enregistrer un spectre énergétique de la source ?Na en fonction de la tension pour
les deux voix START et SRTOP (les figures I11. 15 et 11I. 16).
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Figure 111. 15. Spectre énergétique de la source ?Na en fonction de la tension pour la voie
START.

Il est clair que le spectre de la figure 111. 16 comporte deux pics relatifs aux énergies
1.28 MeV et 0.511 MeV (voies START et STOP respectivement). Pour la voix START, nous
nous intéressons seulement au pic relatif a I'énergie 1.28 MeV (région START), donc nous
éliminons la région correspondante a I'énergie 0.511 MeV. De cette facon, nous définirons les
limites LLW et UPL de la région d’énergie 1.28 MeV, qui sont respectivement de 2.5 V et 4
V (voir figure 111.16).

LLW
UPL Détecteur STOP
40000 4 - LLW=0.34 V
ol UPL=0.65V
\ / Tension=-1950 V
- [ ]
30000 |
[ |
& 20000 -
3 -
O ]
10000 - \
1 [ ]
S
0 4 .—
1 1 I ' I 1 1
0 1 2 3 4 5
Tension (V)

Figure 111. 16. Spectre énergétique de la source ?2Na en fonction de tension pour la voie
STOP.
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Pour définir la region de I'énergie 0.511 MeV (région STOP), nous éliminons la
région d’énergie 1.28 MeV et nous fixerons les valeurs de LLW et UPL (respectivement 0.34
V et 0.65 V) laissant apparaitre, seulement, le pic d’énergie 0.511 MeV. Une fois la sélection
des énergies 0.511 MeV et 1.28 MeV faite et les fenétres énergétiques fixées pour les deux
CFDD (Start et Stop), les deux signaux de sortie en temps (timing out en Anglais) sont
injectés dans les voies Start et Stop du TAC. Le signal de sortie du TAC sera branché dans la

carte d'acquisition Maestro 32.

I1l. B. 2. 2. La calibration du spectrométre du temps de vie du positron (la résolution

temporelle)

La calibration du spectrométre du temps de vie du positron veut dire la détermination
de la valeur d'un canal en temps, ce qui conduit a transformer I’axe des canaux, d'un spectre
collecté sur MCA, en un axe de temps. Pour cette calibration nous avons inséré différents
temps de retard dans la voix Stop : 2, 4, 6, 8, 10 et 12 ns et nous avons trace la droite de
calibration temps de retard versus canal maximal. La figure I11. 17 montre le tracé du temps

de retard en fonction du canal maximal correspondant.

T =0.04911 ns/ch

124 Détecteur START=-2000 V "
o) Détecteur STOP=-1950 V /

10 S u

co
1
||

Temps de retard (ns)
(=]
1
|

FN
1
|

Canal

Figure I11. 17. Droite de calibration du spectrométre de temps de vie du positron.

Nous avons remarqué sur cette figure que la variation du temps de retard en fonction

du canal est une droite linéaire, sa pente représente la valeur d'un canal en temps. Dans notre
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cas, cette valeur de To est égale a 0.04911 ns/ch et qui sera utilisée pour I’ajustement de tous
les spectres de temps de vie du positron.

I11. B. 2. 3. Analyse des spectres du temps de vie du positron

Le spectre expérimental du temps de vie N(t) représente le nombre d’événement de
coincidence entre la naissance et I’annihilation du positron en fonction de temps t et il est
constitué des composantes de déclin exponentielles qui sont données par la relation suivante :

N(t)=—d2—(tt)=2ii—iexp[—é] ............ (ll. 5)

Ou:
n(t) : La population de positons dans différents états a I’instant t.
Ti: Le temps de vie caractéristique de 1’annihilation dans I’état 1.

li: Intensité relative a t.

En fait, le spectre expérimental est la somme du bruit de fond et du produit de
convolution de la distribution statistique des annihilations en fonction du temps (I’équation
I11. 5), avec la fonction de résolution du spectrométre qui a une forme gaussienne R(t),

comme il est indiqué sur la figure I11. 18 [9].

Produit de convolution de la fonction de résolution et de

Fonction de résolution R(t) la somme des exponentielles décroissantes

Bruit de fond

Figure I11. 18. Spectre de temps de vie du positron.

Les spectres du temps de vie du positon collectés ont été analysés en utilisant le

logiciel LT.9.2.3 (Life Time version 9.2.3) [23] qui permet de donner directement le

39



Chapitre 111 : Expériences, résultats et interprétations

pourcentage de la contribution de la source au spectre de temps de vie (correction de source)
et aussi de calculer les composantes du temps de vie du positron ainsi que leurs intensités
avant et aprés la correction de la source. Les deux paramétres T, et la correction de la source
seront fixés durant I'ajustement. L’acquisition des spectres PALS a été faite sur 1024 canaux

et pour un temps d’acquisition de 40000 s ce qui correspond a 2 millions de coups.
I11. B. 2. 3. 1. Analyse du spectre de calibration : correction de la source

La source de Sodium (?2Na) contribue au spectre de temps de vie du positron par deux
composantes du temps de vie : la premiére correspond a I’annihilation des positrons avec le
support de la source (le kapton), tandis que la deuxiéme correspond a I’annihilation des
positrons avec les cristaux du sel de Sodium (?*Na). De plus, la fraction d’annihilation des
positrons dans la source est affectée par deux parametres qui sont I’épaisseur du kapton et la
quantité de sel déposé (activité de la source). La détermination de cette contribution est une
étape trés importante qui doit étre faite avant de commencer ’acquisition des spectres des
échantillons CR39. Cela nécessite d’utiliser un standard qui ne contient pas de défauts, c'est-
a-dire possedant un seul temps de vie de positron connu. Dans notre travail, nous avons utilisé
le Silicium (Si) (temps de vie T = 218 ps). Le spectre du temps de vie du positron de Silicium

a ete analyse par le logiciel LT.92.3 (figure 111. 19).

SI406 2019

Courts

B 3% 0 ot o’ L a0
ol e e

— Spectre expénmentale
—— Spectre théongue

—— TEapton

— THal

o] Tsi
Figure I11. 19. Spectre du temps de vie du positron de Silicium : spectre de calibration

(correction de la source).
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Les résultats de I’analyse de ce spectre apres la correction de la source sont montrés ci-

dessous (Figure 111.20).

Figure I11. 20. Les résultats de I’analyse du spectre de Silicium aprés la correction de la

source.

Cette analyse nous a permis de connaitre le taux de contribution de la source au
spectre de Si qui correspond a I’annihilation des positrons dans le kapton et le sel. Ce taux
était de 32.25 %. Les valeurs des deux composantes de temps de Vvie Tkapon €t Tsel QUi
représentent cette contribution sont montrées sur le tableau I11.5.

Composant de la source 22NaCl | Temps de vie caractéristique (ns) | Contribution (%)

TKapton 0.385

32.25%
Tsel 2.17

Tableau I11. 5. Temps de vie caractéristiques de la source et sa contribution au spectre du
temps de vie du positron.

I11. B. 2. 3. 2. Analyse des spectres du CR39 irradié pour différents temps d’irradiations

Afin de distinguer la différence apportée par l'irradiation alpha, il est nécessaire
d'analyser le spectre PLAS du CR39 non irradié et ensuite ceux relatifs aux échantillons

41



Chapitre 111 : Expériences, résultats et interprétations

irradiés. Tous les spectres PALS ont été analysés avec trois composantes du temps de vie du
positron (1, T2 et 73). La plus courte 71, avec une intensité 11, correspond a la fraction para-
positronium (p-Ps). L’intermédiaire 72, ayant une intensité I, est due a I’annihilation des
positrons libre. La plus longue composante 73, possédant une intensité I, est la fraction ortho-
positronium (0-Ps) résultante de l'annihilation pick-off (c.a.d. annihilation avec les électrons
de la périphérique d'un volume libre). Dans notre étude, nous nous intéressons a la plus
longue composante 73 qui nous donne une information sur le changement du volume libre
dans ce polymére apres les irradiations, alors que son intensité contient une information sur
l'intensité de ce volume libre. Les spectres PALS ajustés du CR39 vierge ainsi que des

échantillons irradiés pendant 03 jours et 05 jours sont montrés ci dessous.

CR33 VIRGIN 27 06 2019

200000
L T e T e o . B 4

|m |2 |np

sEnpison

AN e

— Spectre expérimentale
—— Spectre théonque
—— TKapton

= T8al
T1

—_— T2

0 1 2 3 4 5 & T & 3 W M 2 B M 5 % U B 19 A M 2 [ M B ¥ A B A N M 2 B H T3
time [ns] -

Figure I11. 21. Spectre du temps de vie du positron de CR39 non irradié.
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Figure I11. 22. Spectre du temps de vie du positron de CR39 irradie pendant 03 jours.
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Figure I11. 23. Spectre du temps de vie du positron de CR39 irradié pendant 05 jours.

Les différentes valeurs du temps de vie d’o-Ps (73) et leur intensité (I3) sont mentionnées sur
le tableau Il1. 6.
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tirradiation (J) ® (a/cm?) 73(NS) I3 (%)
0 0 1.7777 +0.0073 22.14+0.11
3 1.26 x 108 1.7237 +0.0094 24.195 + 0.063
5 2.1x 108 1.7754 +0.0071 22.29+0.11

Tableau 1. 6. Les différentes valeurs du temps de vie d’o-Ps et leur intensité.

A partir de ce tableau, nous avons noté que le temps de vie d’ortho-positronium
connait une diminution dans I’intervalle de fluence [0 - 1.26 X 10® o/cm?] de 1.7777 ns a
1.7237 ns, puis, il augmente pour atteindre la valeur 1.7754 ns dans 1’intervalle [1.26 x 10® -
2.1 x 108 o/cm?]. Comme nous 1’avons mentionné précédemment, le changement du volume
libre dans les polyméres est le résultat des phénomenes de scission et réticulation des chaines
moléculaires. Ceci explique que la diminution et l’augmentation de 73 représentent la
diminution et I’augmentation du volume libre, respectivement, dans le CR39. Concernant
l'intensité de 73, nous avons remarqué qu'elle augmente de 22.14 % a 24.195% dans
I’intervalle de fluence [0 - 1.26 x 10® o/cm?], aprés cela, elle diminue jusqu’a la valeur
22.29 % dans l’intervalle [1.26 x 10® - 2.1 x 10® a/cm?]. Cela indique qu’il y a une
fragmentation du volume libre pour des fluences comprises entre 0 o/cm? et 1.26 x 10 a/cn?,
et un regroupement des volumes fragmentés pour des fluences comprises entre
1.26 x 108 a/cm? et 2.1 x 108 a/cm?. Donc, nous avons conclu qu’il y a une réticulation puis
une scission des chaines dans le CR39 pendant I’irradiation.

A partir des valeurs de 73, il est possible d'estimer la taille du volume libre dans le
polymere CR39. Pour cette estimation nous avons supposé une forme sphérique de ce volume

libre et appliquer le modele de Tao-Eldrup [24].

73= 05 [+ —sin (22N (ng)....... (111.6)

R+AR 2n R+AR

Ol AR, est I’épaisseur du nuage électronique autour du volume libre : AR= 1.66 A.
La taille du volume libre peut étre calculée en utilisant la formule du volume relative a une
sphére :

Vi =4aR3 /3 oo (HNLLT)
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Les différentes valeurs du rayon R et du volume libre sont listées sur le tableau I11. 7.

tirradiation (j) ® (0/cm?) R (A) V (A3)
0 0 2.6432 +0.007 77.314 + 1.436 x 10°
3 1.26 x 108 2.5882 + 0.007 72.5875 + 1.436 x 10°°
5 2.1x108 2.6409 +0.007 77.1124 +1.436 x 10

Tableau I11. 7. Les différentes valeurs du rayon R et du volume libre dans le CR39.

A partir du tableau I11. 7, nous avons remarqué qu’il y a une diminution du rayon R
(de 2.6432 A 4 2.5882 A) et du volume libre (de 77.314 A% &4 72.5875 A®) dans Pintervalle de
fluence [0-1.26 x 1080/cm?], ce qui est attribué a la réticulation des chaines moléculaires du
CR39. Ensuite, nous avons noté que pour I’intervalle de fluence allant de 1.26 x 10® a/cm? a
2.1 x 108a/cm?, le rayon et le volume libre augmentent pour atteindre des valeurs de 2.6409
A’ et 77.1124 A3, respectivement. Cette augmentation est une claire confirmation du

phénomene de scission des chaines moléculaires.
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Dans ce travail de mémoire, nous avons ¢tudié I’effet des irradiations alpha sur le
changement du volume libre dans le matériau CR39 en utilisant les techniques de
spectroscopie du temps de vie du positron (PALS) et d’élargissement Doppler (DBS) qui se
trouvent au niveau du laboratoire Positron&Mdssbauer du centre de recherche nucléaire
d'Alger. L’irradiation des échantillons CR39 a été faite de deux maniéres différentes : une
série de ces échantillons a été irradiée pour différentes énergies allant de 1.6 MeV a 4.5 MeV

et une autre série pour différents temps d’irradiation (3 jours et 5 jours) et une énergie fixe.

L’analyse des spectres DBS de la série du CR39 irradiée pour différentes énergies a
montré que le parametre S diminue de 0.47591 pour le CR39 non irradié a la valeur minimale
de 0.47166 pour une énergie de 2.5 MeV et augmente de nouveau pour atteindre une valeur
maximale de 0.47628 correspondante a 4.5 MeV. Cette diminution (augmentation) du
parametre S est attribuée aux phénomenes de réticulation (scission) des chaines moléculaires.
Par ailleurs, nous avons noté que le parametre S évolue de la méme maniere pour les
échantillons CR39 irradiée a différents temps d’irradiations. En effet, S diminue de 0.47097
pour 0 a/cm?a 0.46645 pour une fluence de 1.26 x 108 a/cm?, ensuite il augmente de nouveau

pour atteindre une valeur de 0.47184 pour 2.1 x 108 a/cm?.

D’autre part, nous avons effectué des expériences de mesure du temps de vie du
positron (PALS) sur les échantillons CR39 irradiés pour différents temps d’irradiation. Les
spectres des echantillons CR39 irradiés ont été analysés avec trois composantes du temps de
vie du positron (t1, T2, T3) avec des intensités respectives (11, 12, 13). Nous avons remarqué que
le temps de vie d’o-Ps diminue de 1.7777 ns pour I'échantillon non irradié jusqu'a 1.7237 ns
pour une fluence 1.26 x 10® a/cm?, puis augmente a la valeur 1.7754 ns pour 2.1 x 108 a/cm?.
Cette diminution (augmentation) de 73 se référe aux phénomenes de réticulation (scission)
des chaines dans le CR39 et confirme le résultat trouvé par DBS. A partir des valeurs de la
fraction ortho-Positronium, 0-Ps, nous avons estimé le rayon du volume libre et nous avons
ainsi confirmé la diminution (augmentation) de ce volume et par conséquent I'existence des
phénomenes de réticulation (scission) des chaines polymériques du CR39 sont augmentés afin
de prendre les valeurs de 2.6409 A’ et 77.1124 A3, respectivement. Cette augmentation

représente la scission entre les chaines moléculaires.

Enfin, ce travail de mémoire m’a donné 1’occasion d’acquérir des connaissances dans
le domaine de la physique nucléaire de 1'état solide. Il m’a permis de comprendre le processus
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d’irradiation par des particules alpha en utilisant les sources radioactives. Aussi, il m'a donné
l'occasion de travailler sur les techniques de spectroscopie d’annihilation du positron, PALS
et DBS, et d’apprendre tout ce qui les concerne (calibration, sélection des énergies, résolution
temporelle, correction de la source) afin d’étudier les défauts dans les matériaux. De plus, j’ai
eu la chance d'utiliser des logiciels spéciaux pour analyser les spectres PALS et DBS. Jai
aussi eu la chance d’assister a la préparation de la source radioactive 2?Na au nhiveau du

CRNA, qui se fait une fois par deux/trois années.
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