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Résumé

L'analyse par la thermoluminescence (TL) consiste a irradier un matériau puis a le chauffer
avec une vitesse de chauffage constante (linéaire) afin de récolter le signal de luminescence
induit par le dépeuplement des pieges et la recombinaison des porteurs de charge sur les
activateurs. La technique de thermoluminescence (TL) est intimement liée a la présence des
défauts intrinséques et extrinséques. Dans ce travail en déterminer I'effet du temps
d’irradiation béta et la température sur les intensités I-TL. La caractérisation TL du LiF nous a
permis de calculer ’ensemble des parametres de piégeages pour TLD 700.

Mots clés : la thermoluminescence (TL), TLD 700, I-TL, I’irradiation béta.



Abstract

Thermoluminescence (TL) analysis consists of irradiating a material and then heating it with a
constant (linear) heating rate in order to collect the luminescence signal induced by the
depopulation of the traps and the recombination of the charge carriers on the activators. The
thermoluminescence (TL) technique is closely linked to the presence of intrinsic and extrinsic
defects. In this work in determining the effect of beta irradiation time and temperature on I-
TL intensities . The TL characterization of LiF allowed us to calculate all of the trapping
parameters for TLD 700.

Key Word : Thermoluminescence (TL), TLD 700, I-TL, beta irradiation
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Abréviations et symboles.

Abréviations et symboles

LiF : Le fluorure de lithium.

7LiF : Mg, Ti-TLD 700 fabrique par Harshaw a 300 ppm Mg, 11ppm Ti et enrichie par Li-7
~ 99.99%.

TL : Thermoluminescence.

CTS : La conductivité thermostimuleé.

EETS : L’émission exoélectronique thermostimuleé.

BV : La bande de valence.

BC : La bande de conduction.

Bl : Bande interdite ou plus simplement "gap".

Eq : L’énergie gap est une grandeur caractéristique du matériau, elle représente 1’énergie

nécessaire a un électron de valence pour accéder a la bande de conduction.
so : Facteur de fréquence (Hz) (1012 — 1014 Hz), (s*) supposé en général constant.

k : Constante de Boltzman (eV. K1)

E : Profondeur du piége (eV).

T : Température (Kelvin).

1. La durée de vie de la charge piegée (s).

PE : Niveau un piége a électron.

CR : Centre de recombinaison.

n : Densité des électrons dans les piéges (cm™).

N : Densité de piéges (cm™).

A : Coefficient de repiégeage (cm3.s™).

nc : Densité des charges dans la bande de conduction (cm™).

E : Energie d'activation du piege a électron ou profondeur du piege (eV).
m : Densité des trous dans les centres de recombinaison (cm).
M : Densité des centres de recombinaison (cm).

Am : Coefficient de recombinaison (cm?.s™).

B : La vitesse de chauffe (K/s).

ITL : L'intensité de la thermoluminescence.

Gray : Unité de dose absorbé.



Abréviations et symboles.

Béta : Rayonnement..
D : La dose absorbée est la grandeur physique de base de la protection radiologique.
D: Le débit de dose absorbée. Son unité est le joule par kilogramme par seconde (J, kg™,s?)

ou gray par second (Gy. s?).

Kerma : Energie cinétique libérée par unité de masse. Son unité est le joule par kilogramme
(. kgh).
C.I.P.R : Commission Internationale de la Protection Radiologique

no : Concentration des électrons piégés

b : L’ordre cinétique.

Lg : Facteur géométrique.

Im : L’intensité maximale.

Tm : Température maximale.

Le fading : La mesure du fading dépend de la variété des facteurs expérimentaux (température
de stockage, zone d’intégration du signal de TL, traitement thermique, type de rayonnement).

CGCD: Computerized glow curves deconvolution.

Ni : Concentrations des piéges a électrons ou a trous (cm).

n; : Concentrations des électrons ou des trous piégés (cm).

Ei : Profondeurs de piéges a électrons ci-dessous de la bande de conduction ou a trous ci
dessus de la bande de valence (eV)

T1let T2 : Les températures a la moitié intensité maximale Imax/2, a basse et haute température
du pic, respectivement.

o = T2 -T1: Largeur a mi-hauteur.

T=Tmax-T1 et 8 = T2-Tmax : Largeurs de moitié.



Introduction générale

INTRODUCTION GENERALE

Le cristal n’est jamais parfait, il contient de trés grandes quantités d’impuretés ou de défauts
ponctuels dont certains peuvent constituer des sites « pieége » pour les électrons libérés par
irradiation. Lors d’une élévation de température certains cristaux imparfaits ont la propriété de
réémettre I’énergie absorbée aprés irradiation. Pour de tels matériaux, on parle de
phénoménes thermo-stimulés.

Le phénomene de thermoluminescence est observé pour la premiéere fois en 1663 par Sir
Boyle, qui vit une lueur en réchauffant un diamant dans I’obscurité, En 1930 les physiciens du
solide Ubrach et Frish ont expliqué le principe gréace a leurs études sur les piéges a électrons
dans les cristaux. [1]

Le phénomene de la thermoluminescence a été largement étudié par de nombreux chercheurs,
la compréhension actuelle de la thermoluminescence a exploré le potentiel d’applications
pratiques dans divers domaines ( la biologie, la datation, Dosimétrie ...)

La thermoluminescence est définie comme un phénomene physique qui se traduit par la
propriété qu’ont certains cristaux d’émettre de la lumiére lorsqu’on les chauffe, a condition
qu’ils aient été au préalable soumis a une irradiation naturelle ou artificielle.

Le travail expérimentale est réalisé a I’Université Aristotel Thessaloniki dans laboratoire de
physique nucléaires sous la direction du professeur George Kitis.

Le but de cette étude est déterminé 1’effet du temps d’irradiation béta et la température sur
les intensités I-TL.

Le plan de travail que nous présentons dans ce mémoire est organisé comme suit : Aprés une
introduction générale, le premier chapitre rappelle les concepts fondamentaux da la TL. Dans
le deuxieme chapitre nous résumons les rayonnements ionisants (le rayonnement béta) et
leur effet sur le cristal et les différentes caractéristiques et leur domaine d’application. Le
chapitre (I11) est consacré a la présentation de 1’ensemble des propriétés physiques du
matériau étudié TLD 700. Dans le dernier chapitre (IV) nous présentons les résultats
obtenus et nous déterminons I’ensemble des parametres de piégeages (Tm, Em, s et b) par la
méthode de déconvolution CGCD (computerized glow-curves deconvolution), une
interprétation des courbes par la déconvolution est donnee.

Finalement nous avons achevé cette étude par une conclusion générale



Chapitre | Luminescence & Thermoluminescence

I.1. Introduction

La thermoluminescence (TL) est une forme de luminescence, on la définie par la
propriété d'émettre la lumiére lorsqu'on chauffe le cristal irradié .Ce phénomeéne se produit
uniquement sur des matériaux isolants ou a large gap. Cette technique est principalement
utilisée pour la dosimétrie et la datation, elle est aussi un puissant outil de caractérisation des
défauts ponctuels dans les matériaux non conducteurs. La courbe luminescente résultante
représentant L’intensité lumineuse de thermoluminescence en fonction de la température, est
appelée également thermogramme. L’analyse de la courbe est basée sur la théorie cinétique
d'ordre 1 initialement obtenus par Randall et Wilkins ou le second ordre cinétique de TL
développées par Garlick et Gibson. Ces cinétiques sont données par des expressions décrivant
la forme, la température maximale, la largeur a mi-hauteur, la dépendance sur le taux de

chauffage et d’autres caractéristiques d’un seul pic de préchauffage.

I.2. Luminescence
1.2.1. Définition
La luminescence est un phénomene physique qui se traduit par la propriété qu’ont

certains cristaux d’émettre d'un rayonnement électromagnétique lorsqu’ils sont soumises a
une stimulation lumineuse non thermique, la lumiére émise est caractéristique de la substance.
Il existe une multitude de processus d’excitation pour provoquer la luminescence :

e L'électroluminescence (excitation électrique).

e La photoluminescence (excitation par absorption de photons).

e La chimiluminescence (excitation a la suite d'une reaction chimique).

e Lathermoluminescence (excitation thermique d’un cristal préalablement irradié).

e La cathodoluminescence (excitation par collision électronique).

e Laradioluminescence (excitation par des radiations ionisant).

e La triboluminescence (excitation due aux contraintes mécanique).
Le mécanisme de luminescence cristalline s'explique souvent a l'aide d'un schéma de bandes
d'énergie, le passage de certains électrons des atomes du corps excité d'un niveau d'énergie a
un autre. En général, aprés le passage d'un électron de son niveau d'énergie initial au niveau
supérieur par une irradiation adéquate, I'électron retrouve spontanément son niveau initial en

réémettant un photon lumineux.


https://fr.wikipedia.org/wiki/%C3%89lectroluminescence
https://fr.wikipedia.org/wiki/Photoluminescence
https://fr.wikipedia.org/wiki/Photons
https://fr.wikipedia.org/wiki/Chimiluminescence
https://fr.wikipedia.org/wiki/Thermoluminescence
https://fr.wikipedia.org/wiki/Cathodoluminescence
https://fr.wikipedia.org/wiki/Radioluminescence
https://fr.wikipedia.org/wiki/Triboluminescence
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Figure I-1 : Schéma de bandes d'un cristal réel.

L’¢énergie E (Ep) correspond a I’énergie nécessaire a apporter au cristal pour dépiéger un
¢lectron (un trou) d’un piege a ¢€lectron (trou) vers la bande de conduction (valence). Cette
énergie est appelée énergie d’activation du piége ou profondeur du picge.

BC : La bande de conduction.

Bl : La bande interdite.

BV : La bande de valence.

E : L énergie d’activation.

Ep: L’énergie dépiéger un trou.

1.3. Thermoluminescence

Thermoluminescence (TL) ou luminescence thermostimulée est définie par la capacité
de certains matériaux cristallins non métalliques (isolants ou semi-conducteurs) d’émettre
la lumiére lorsque on chauffés, mais cela a condition qu'ils aient été soumis au préalable a
une irradiation naturelle ou artificielle.
La thermoluminescence est intimement liée a la présence des défauts cristallins ponctuels

intrinséques et extrinséques.

1.3.1.Principe

La lumiére émise a partir d’un cristal, soumis a une élévation de température, est
appelée thermoluminescence. La figure 1.2 représente le phénoméne de piégeage (a) et de

dépiégeage par stimulation thermique (b) [1]. Le schéma montre le principe de la TL pour un

2


https://www.futura-sciences.com/sciences/definitions/physique-lumiere-326/
https://www.futura-sciences.com/sciences/definitions/physique-irradiation-2461/
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piege a électron suffisamment profond pour ne pas étre affecté par I’agitation thermique

ambiante. Nous avons considéré le cas d’une recombinaison électron libre-trou piégé.

X
2
Ev PE| —¢— PELL;AIg VE
3
6
_ 1_ _____ - ] L\_/hvem
T cr S cr
vy 2
~ 7 7
/9// Z /
(a) (b)

Figure 1-2 : Principe de la thermoluminescence (TL).
E :L énergie d’activation.
PE : Piege a électrons.
CR : Centre de recombinaison
L’absorption d’un rayonnement ionisant d’énergie (hvexc) supérieure a 1’énergie du gap
conduit a I’ionisation des ¢€lectrons de valence (transition 1). Les ¢électrons sont alors libres de
se deplacer dans la bande de conduction tandis que les trous se déplacent librement dans la
bande de valence. Les porteurs peuvent alors soit se recombiner I’un avec 1’autre (transition 3)
soit se piéger (transitions 2 et 2”)
Dans le premier cas, la recombinaison aura lieu entre un électron libre de la bande de
conduction et un trou de la bande de valence. Si la recombinaison est radiative, on observe un
phénomene de fluorescence (transition 3)
Les transitions ayant lieu lors du chauffage du cristal sont représentées sur la figure 1.2.b. Les
électrons libres peuvent se piéger en PE (transition 2) et les trous en CR (transition 2’). Si
I’énergie thermique nécessaire (kT > E) est apportée au cristal, I’électron piégés vont se
dépiéger (transition 4). lls retournent alors dans la bande de conduction d’ou ils pourront se
repiéger a nouveau (transition 5) ou se recombiner avec un trou piégé en CR (transition 6). Si
la recombinaison est radiative on observe une émission de photons d’énergie hvem, énergie
correspondant a la différence d’énergie entre le bas de la bande de conduction et le centre de
recombinaison
L’énergie nécessaire pour dépiéger les électrons est fournie par chauffage du cristal, & une

vitesse [ constante. La figure 1-3 a et b montrent respectivement la rampe de chauffages
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utilisés et un exemple de thermogramme. Le thermogramme représente 1’intensité lumineuse

émise par le cristal en fonction de la température.

T (K)/ N (a)

Tp F————= pente g

5 t(s)
(b)

—
'—I
b
[

o

Y
&

> T (K)

Figure 1-3 :(a) Vitesse de chauffage.
(b) L’intensité I-TL.
B :vitesse de chauffe.
Tm: Température maximale
T : Température.

| : DPintensité.

1.3.3.Modeles de la thermoluminescence
1.3.3.1. Modéle cinétique simplifié
Considérons le modele simple, décrit dans la Figure 1-4 ci-dessous qui compose un

seul niveau de piege a électron (PE) et seul type de centre de recombinaison (CR).
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Ne BC

BV

Figure 1-4 : Modele cinétique simplifié de la TL.

On définit les paramétres suivants:

grandeur (unité) Signification
n(cm?) Densité des électrons dans les piéges.
N (cm?) Densité de piéges.
So(s?) Probabilité de dépiégeage.
A (cmis?) Coefficient de repiégeage.
ne (cm?) Densité des charges dans la bande de conduction.
E (eV) Energie d'activation du piége a électron ou profondeur du piege.
M (cm?) Densité des centres de recombinaison.
m (cm®) Densité des trous dans les centres de recombinaison (cm).
Am (cm.s?) Coefficient de recombinaison.

Tableau I-1 : Définition des grandeurs utilisées dans le modele

1.3.3.1. Mise en équation du modele simplifié
e [’équation de neutralité électrique:
M=m+n,+n (1-1)
e La variation du nombre d'électrons piégés par unité de temps:

% = AN —n)nc—sn (1-2)

e La variation du nombre d'électrons libres par unité de temps :
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% =sn— AN —n)n. —A,(M —m)n, (1-3)
e La probabilité de dépiégeage :
s = % = soe~ C/xr) (1-4)
e [L’¢lévation de température est considéré linéaire de sorte qu’il existe une relation
simple entre le temps t et la température T:
T=Bt+T, (I-5)
Ou T est la température initiale et B = % est une constante appelé la vitesse de chauffe
(K/s).
e L'intensité ITL de la thermoluminescence est proportionnelle a la densité de centres qui

se recombinent par unité de temps. Si on suppose que les recombine sont radiatives :

d
Ir(B) = d_T (1-6)
Avec la conduction de neutralité m =M — n, —n. M est une Constante
L’équation (6-1) s’écrit :
d d dn,
(= = —(G+739 (-7
D’ ou
d d dn
@ = G = (G +%5) = AnM —mn, (1-8)

Cette intensité est proportionnelle a la concentration des électrons (nc) dans la bande de
conduction et la concentration des trous piéges dans les centres de recombinaison (m). Pour

résoudre analytiqguement cette équation quelques approximations sont nécessaires ;

1.3.3.2.Cinétique du premier ordre (Hypothése de RANDALL et WILLKINS)
Randall et Wilkins [2], ont proposés une cinétique du premier ordre ou la probabilité de

repiégeage est négligeable (A~ 0) et la concentration des électrons dans la bande de

. . . . - d d
conduction (nc) est faible devant la concentration des électrons piégés (n) (nc<<n, % << d—’:

) Les équations (I-2) et (1-8) deviennent respectivement :

— = —sn (1-9)

I OES % (1-10)
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A partir des équations précédentes I’intensité ITL du premier ordre s’écrit :

I () = F = —sn (1-11)
Avec :
_ ()e_(E/kT) ez Y dn _ dn _ _ -5
s=s probabilité de dépiégeage et TS > —= —sdt = 3 dT
_ar
(dt =)
dn_ ZogT (1-12)
dt ~ B

En intégrant cette derniére relation on trouve :

=so (T E/kpyr
n=ngele B Iroe ]

(1-13)

De I’équation (I-12) on tire I’équation du premier ordre de I’intensité thermoluminescence

Ir (t)

—SQ T

=so (T -E/kp
n =n, s, e(_E/KT) ele B 'm0 fdam)

(I-14)

La courbe de thermoluminescence I-TL en fonction de la température prend une forme

asymétrique dans la cinétique du premier ordre.

1.3.3.3.Cinétique du deuxiéme ordre (Hypothése de Garlick et Gibson)
Garlick et Gibson [3] ont proposé I'expression ou la probabilité de repiégeage et de

combinaison sont presque égale (A~ Am), alors I'expression de l'intensité de TL devient :

Iy, = 2= - (1-15)

D’ou l'intensité de TL dans le cas d'un second ordre cinétique:

_E
n0250e( /KT)

It = 1-16
T N[1+300 [ o(/krgr )2 (1-16)

La courbe de thermoluminescence I-TL en fonction de la température prend une forme

symétrique dans la cinétique du deuxiéme ordre.
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1.3.3.3.Cinétique d'ordre générale (Hypothése de May et Partridge)
May et Partridge [4] ont & leur tour proposé une relation empirique permettant
d'exprimer l'intensité de TL dans le cas d'un ordre de cinétique b quelconque:

_E
I (0 = = = son** (1-17)

Avec s’y = Sﬁ" Facteur pré exponentiel. Le facteur s’ est lié au facteur de fréquence s, par la

relation :

SO = S'Ono(b_l) (|'18)

D’ou I’expression intégrée de ITL generale :

— b
Ir = ngSeeC kD [%ffo e-/k1)dT + 1] 751 (1-19)

Cette relation empirique proposée par May et Partridge est valable tout ordre cinétique.

1.3.4. Application de la TL

Les applications de la TL sont résumées dans ce qui suit:

1.3.4. 1. Applications de thermoluminescence a la physique

La TL intimement liée a la présence des défauts ponctuels dans les cristaux.

1.3.4. 2. Applications de thermoluminescence la datation
La datation par luminescence est basée sur I'étude de la radioactivité naturelle
accumulée par les cristaux contenus dans un matériau anciennement chauffé Puis irradiés par
les radionucléides naturels, principalement I'uranium et le thorium et leurs descendants et

I’isotope radioactif du potassium, le 40K.

On utilise ce phénomene de thermoluminescence :

e en archéologie, pour la datation de poteries, d'éléments architecturaux en terre cuite, de
fours .....

e en géologie, étude des roches ignées (granite, basalte ..) permettant de dater les éruptions de
volcans (on a pu ainsi dater une coulée issue du volcan de Volvic a - 45000 + 8000 ans) ou
des crateres de météorites ou I'étude des stalagmites (calcite).
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Les datations ne peuvent dépasser 700 000 ans avec des marges d'erreur de l'ordre de 10%.

L'équation fondamentale de la datation par luminescence est donnée par :

AGE (années) = Dose archéologique (ou géologique) / Dose annuelle

« Dose archéologique (ou géologique) : c'est la quantité d'énergie par unité de masse
stockée depuis sa derniere chauffe par le cristal. Elle provient de la désintégration des
éléments radioactifs contenus dans le cristal et dans son environnement.
La dose archéologique (paléodose) est déterminée en comparant la thermoluminescence
naturelle des cristaux a celle induite au laboratoire par une dose connue (emploi d'une source
radioactive calibrée).

o Dose annuelle : c'est la quantité d'énergie par unité de masse accumulée en une année
par le cristal.
La dose annuelle est déterminée soit en utilisant les concentrations en radioeléments de
I'échantillon et du milieu d'enfouissement, soit directement grace a des dosimetres ultra-

sensibles laissés en lieu et place de I’échantillon pendant quelques mois.

1.3.4. 3. Applications a la biologie et la biochimie

Application de la technique de TL dans I'étude des systemes biologiques et
biochimiques est de plus favorisée dans ces derniers temps. Les tentatives ont été couronnees
de succés dans I'étude des hydroxyles et des acides aminés benzoique, des protéines, des
acides nucléiques, les feuilles des plantes, les algues et les bactéries. Les résultats TL
pourraient indiquer la bonne stabilité du ou de la Orthoform de I'acide benzoique, le transfert
moléculaire inter et intra des dégats d'irradiation dans les acides nucléiques, des protéines et
leurs constituants pourrait étre en corrélation avec leur comportement de TL; les voies de
transport d'électrons photosynthétiques dans le diagramme de Z pourraient étre corrélées avec
TL et routes supplémentaires définies et I'interaction entre les sels et les protéines peuvent étre

compris a partir des modeles de TL.

1.3.4.4.Dosimétrie par thermoluminescence :

On peut aussi utiliser la thermoluminescence pour mesurer des doses de radiations ionisantes.
En effet plus la dose de radiation regue par un matériau adéquat (on utilise dans certains
dosimetres des cristaux de fluorure de lithium LiF) est importante plus le nombre d'électrons
piégés est important et plus est intense la lumiere émise ensuite par chauffage du cristal.
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On peut ainsi surveiller les doses de radiations auxquelles sont soumis certains techniciens
d'appareils radiologiques ou certains opérateurs de centrales nucléaires.

En médecine également on peut surveiller les doses d'irradiation absorbées par les tissus traités en

radiothérapie. [5]

1.3.5. Phénomeénes thermo stimulés (TL, CTS, EETYS)

La Thermostimulation des pi¢ges métastables permet I’utilisation de différents

phénomenes pour I’étude du cristal:

Les charges dépiégées peuvent se recombiner avec des charges de signes opposées
piégees dans des centres de recombinaison (recombinaison électron-trou). Si cette
recombinaison est radiative, on observe une émission de photons, c’est le phénomene
de luminescence thermostimulée, ou thermoluminescence (TL) .

Sous ’effet d’un champ ¢lectrique appliqué, les charges dépiégées dans la bande de
conduction et de valence vont se déplacer créant ainsi un courant électrique, c’est le
phénomene de conductiviteé électrique thermostimulée (CETS)

L’¢lectron dépiégé peut également sortir du cristal. Ce phénoméne est appelé émission
exoélectronique thermostimulée (EETS). L’affinité électronique est définie comme
I’énergie a fournir a un électron situé dans la bande de conduction pour ’amener a
sortir du cristal sans vitesse initiale. L’EETS est observée pour des cristaux ayant des
pieges proches de la bande de conduction et dont 1’affinité ¢lectronique de surface est

faible.

1.3.6. Principe des phénomeénes thermostimulées

1.3.6.1. Irradiation

Quand un matériau cristallin (isolant ou semi conducteur) imparfait est irradié par un

rayonnement ionisant d’énergie supérieure ou égale au gap, les ¢€lectrons de la bande de

valence (BV) gagnent de 1’énergie et peuvent passer vers la bande de conduction (BC) ou ils

circulent librement [6]. Tandis que les trous créés se déplacent dans la bande de valence. Une

partie de ces charges libres retournera a I’état fondamental en donnant ainsi naissance a un

phénoméne de fluorescence, si le retour est radiatif. Tandis que ’autre partie sera piégée par

des défauts (pieges a électrons ou a trou). La durée de vie de 1’état excité dans le cas de la

fluorescence est de I'ordre de 108-1010 s,

10



Chapitre | Luminescence & Thermoluminescence

Tandis que la durée de vie moyenne t des charges dans les piéges est inversement

proportionnelle & la probabilité de dépiégeage s qui dépend de la profondeur du piége E selon

la relation :
_(E
s=1=s0 (%) (1-20)
Ou:
Grandeur (unité) Signification
So (H2) Facteur de fréquence
k (eV. K%Y Constante de Boltzmann.
E (eV) Profondeur du piége
T (K) Température
T (S) La duré de vie de la charge piégee

Tableau I-2 : les grandeur physique

Deux cas sont probables :

e Le piege n’est pas stable, c'est-a-dire la probabilité de dépiégeage est importante a la
température constants To, la charge se dépiégé sous I’action de 1’agitation thermique kTo. Si le
retour a 1’état fondamental est radiatif on aura un phénomeéne de phosphorescence [7].

e le piege est stable a la températureTo c’est a dire la charge ne peut étre dépiégée que si
elle acquiére une énergie supérieure a kTo. Ceci peut se faire par des photons (photo
stimulation) ou par les phonons (thermo stimulation) dans ce dernier cas I’énergie thermique
est fournie par une élévation progressive de la température du matériau. L électron se dépiégé

a une température spécifique.

1.3.6.2. Thermostimulation des piéges
La Thermostimulation des pieéges métastables, consiste a libérer les charges piégées en
chauffant le matériau avec une vitesse de chauffe linéaire. Les piéges se vident en fonction de
la profondeur des pi¢ges (E) et I’é1évation progressive de la température (T).
Cette Thermostimulation provoque I’apparition de trois phénomenes connus qu’on appelle

phénomenes de relaxations thermostimulées (TL, CTS et EETS) :

11
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e Si les électrons dépiégés se recombinent avec des trous et si cette recombinaison est
radiative, on observe une émission de photons qu’on appelle thermoluminescence (TL).

e Les électrons dépiégés et circulant dans la bande de conduction, en présence d’un champ
¢lectrique on peut avoir une variation de conduction électrique qu’on appelle conductivité
CIthermostimulée (CTS).

e Les ¢électrons dépiégés peuvent sortir du matériau a condition qu’ils soient situés prés de
la surface et que I’affinité électronique y du matériau est faible, dans ce cas on a une émission

exoélectronique thermostimulée (EETS).

I.4. Intensité thermoluminescence et parametres de piégeages
L’intensité thermoluminescence (I-TL) varie en fonction de la température (T), la
concentration des électrons piégés (no), la vitesse de chauffage (B), 1’énergie d’activation (E),
le facteur de fréquence (So) et I’ordre cinétique (b). Les trois derniers parametres caracterisent

le centre piégeage.

1.4.1. Evaluation des parameétres de piégeage E, s, b
Un centre de piégeage et caractérisé par son énergie d’activation (E), son facteur de
fréquence (So) et I’ordre cinétique (b) qui est lie a la forme du pic de TL. Nous nous
intéressons a présent a la détermination, des trois parametres permettant de caractériser
guantitativement les défauts ponctuels (E, so, b). La détermination de ces parametres
renseigne entre autre sur la stabilité d'un défaut et le mécanisme de dépiégeage. Pour évaluer
les paramétres de piégeages (E, so et b) a partir des courbes I-TL quatre méthodes sont

utilisées :

1.4.1. 1.Méthode de Chen

Chen [8,9] a développé une méthode de calcul qui permet de déterminer I'énergie
d'activation E et I’ordre cinétique b dans le cas général. Il suppose que la forme d’une bande
thermostimulée est une gaussienne, ce qui constitue une approximation car
expérimentalement la bande d’émission TL obtenue est souvent déformée au-dela du pic
central, une dissymétrie est toujours observée. Comme le montre la figure 1.1, on détermine
graphiquement la largeur a mi-hauteur centre sur le pic et délimitée par deux température
notées Tlet T2 (T1<T2).

12
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Figure 1-5 : Modele de courbe utilisée par Chen pour déterminer les parametres E et b.

La bande thermostimulée est centrée a une temperature notée Tm appelée en littérature
température maximale mais en fait elle correspond au maximum de la courbe TL. Chen utilise

les relations suivantes :

6=T,—-T,

t=T,—T;
w=T,—T,

w =%,

Ces grandeurs sont bien indiquées sur la courbe gaussienne de la figure 1.4.A partir de cette
courbe, Chen propose une relation générale permettant de calculer 1’énergie E. cette relation

est donnée par:

k Ty
Ea = Ca a - ba(ZkTm)

13
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a Ca Do
T 1.51+3.0 (pg -0.42) 1.58+4.2 (g-0.42)
5 0.976+7.3 (g -0.42) 0
® 2.52+10.2 (115-0.42) 1

Tableau I-3 : coefficients de Chen pour un ordre cinétique quelconque

Pour le modeéle simplifié, le premier ordre cinétique E est donné par:

. KT,,?
5

Pour le deuxieme ordre cinétique E est égal a :

KT,,?
5

Cette méthode consiste a trouver la température maximale Tm, par des valeurs donnees de S,
b, q et E ces valeurs utilisées étaient [4-5]:
0.7<b< 2.5
10°%(s?) < S <108(s?)
0.1 (eV) <E <16 (eV)

Le choix du parametre o(w,t, d)dépend de I’allure de la courbe. En effet, on optera de
préférence pour tsi le pic de TL est perturbé sur le front descendant mais dans le cas

contraire on prendra 0.

La méthode permet en outre d'évaluer I'ordre cinétique b en déterminant le facteur de symétrie
Lg par un programme & partir de la courbe pg = f(b) dont le tracé est donné sur la figure 1.6.En
se basant sur I’équation d’ordre général de la TL, Chen a calculé pg en fonction de ’ordre
cinétique b. Pour le premier ordre pug = 0.42 et pour le deuxieme ordre pg = 0.52 .Cette
méthode est facile a exploiter dans le cas de pics isolés mais n’est pas applicable pour des pics

se chevauchant.

14
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Figure 1-6 : Facteur de symétrique pg calculé en fonction de l'ordre cinétique b.

Le calcul du facteur de fréquence So s’appuie sur la formule donnant I’intensité du pic de TL

pour un ordre géneral (équation 1.17). On a alors :

S0 = oz e CE/KT[1 4 (b — 1) (2) ar] (1-20)

1.4.1. 2.Méthode de déconvolution des Courbes I+, :

Cette méthode numérique permet minimiser 1’erreur entre la courbe expérimentale et
théorique en utilisant les parametres E, So, b, Im et Tm. Les valeurs de (E, so, b) sont calcules a
partir de la méthode de Chen tandis que I’intensité maximale I met la température maximale

Tm sont obtenus a partir des courbes [10,11]

1.4.1. 3.Méthode de la montée initiale :

Garlick et Gibson [12], ont considéré tant le facteur de 1’expression de I’intensité I-t_

T _E : s . . .
fTO %0 e /kDdT est constant, I’intensité ITL dépend exponentiellement de la température.

15
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Ip, = Ae(="/k) (1-21)
—-E

In(D) = —+B (1-22)
A et B sont des constants.
Intensité de TL

In(l)
| max
™ i 17

Figure 1-7 : Méthode la montée initiale (courbe expérimentale TL).

Cette méthode est limitée, elle est vérifiée qu’au début de la courbe ~10% de Im. La pente de

la droite In(I) en fonction (1/T) nous permettra de calculer 1’énergie d’activation E.

1.4.1. 4. Méthode de Hoogenstraaten :

Les parametres E et So, peuvent étre obtenus a partir de 1’équation utilisée dans cette méthode

Tw’) JE 1 sk _
In (T) = it InCY (1-22)

Cette équation est obtenue a partir de I’équation de Randall et Wilkins.

. . ”s . , g . E
La représentation de 1’équation (I-25) permet I’obtention d’une droite de pente < avec

I’origine de I’ordonné ln(%)
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I1.1. Introduction
Les rayonnements ionisants sont partout dans 1’univers. Ils viennent de I’espace sous

forme de rayons cosmiques .Ils sont émis dans 1’atmosphére par le radon et ses descendants
radioactifs.
Un rayonnement particulaire ou électromagnétique est ionisant lorsqu'il est susceptible
d'arracher des électrons de la matiere, Pour cela il est nécessaire que I'énergie des particules
ou des photons soit supérieure a l'énergie de liaison minimale des électrons du milieu
considéré.
Les rayonnements ionisants peuvent étre classés en deux catégories :

e Rayonnements directement ionisants : sont des particules chargées : Les électrons,
Les protons, Les particules o, Les positrons, Les ions lourds.

e Rayonnements indirectement ionisants : Particules non chargées : les photons, les
neutrons.
La dosimétrie des rayonnements traite des méthodes pour la détermination quantitative
d'énergie deposee dans un milieu donné par les radiations ionisantes, directement ou

indirectement.

11.2. Les effets des rayonnements

Selon la nature de la particule incidente, on parle de rayonnements directement ou
indirectement ionisants. On parle de rayonnements directement ionisants lorsqu’ils sont
constitués de particules chargees telles que les électrons, et de rayonnements indirectement
ionisants quand il s’agit de particules neutres comme les photons. Lors d’interactions de
rayonnements ionisants avec la matiere, un transfert d’énergie a lieu entre la particule
incidente et un atome du matériau cible. Selon I’énergie mise en jeu, I’interaction conduit a

I’ionisation des atomes cibles ou a leur excitation.

11.2.1. Les phénomenes liés aux interactions
11.2.1.1. Le phénoméne d’ionisation
Lorsque I’énergie transférée d’une particule incidente vers un atome de la cible est
suffisamment élevee, une paire électron-trou est créée. L’¢lectron arraché provient en général
des couches périphériques. On obtient alors au sein de la matiére un électron libre et un ion

positif fixe (Figure 11.1). L’énergie minimale nécessaire pour ioniser la matiére dépend de
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cette matiére cible et est appelée énergie de premiére ionisation. Dans le cas d’hydrogéne par

exemple 1’énergie de premicre ionisation est égale a 13.26 ev. [13,14]

corbge
alactronique

nayau : O dlectron incident

O  éectron incdent dévee

@ dlectron éjectd
du corigge

Figure I1.1 : phénomeéne d’ionisation.

11.2.1.2. Le phénoméne d’excitation
L’excitation d’un atome a lieu si le transfert d’énergie de la particule incidente vers
I’atome cible n’est pas suffisant pour créer une paire électron-trou. Cependant, si cette énergie
transférée est suffisante, un électron du cortége électronique de 1’atome cible peut étre amené
d’un niveau d’énergie vers un niveau d’énergie supérieure (Figure 11.2). Cette excitation
aboutit a une dissipation thermique (par augmentation de I'énergie de translation, de rotation

ou de vibration des molécules cibles). [13,14]

electron
: excilé
electron
incident @ +———
dévié

alectron incident

Figure I1.2 : phénomene d’excitation.
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11.3. Dosimétrie des rayonnements ionisants
La dosimétrie est la mesure des rayonnements ionisants, en un lieu donné ou sur une

personne (on parle alors de dosimétrie individuelle). Outil de la radioprotection, elle a pour
objet de fournir une estimation de grandeurs telles que la dose équivalente ou la dose efficace
résultant de l'exposition.
La dosimétrie a pour but de déterminer cette énergie absorbée. Cette détermination est
essentielle :

e Pour estimer le danger potentiel des techniques de diagnostique utilisant les radiations
ionisantes in vivo.

e Pour prévoir en radiothérapie, les effets du traitement sur les tissus tumoraux et sur
les tissus sains adjacents.

e Pour définir les normes de radioprotection individuelle et collective.
La Commission Internationale de Protection Radiologique actualise régulierement ses
recommandations en s’appuyant sur les récentes informations dans les domaines biologique et
physique de I’exposition aux rayonnements ionisants. L’application de ces recommandations
nécessite une bonne connaissance des grandeurs utilisées en radioprotection et en dosimétrie.
A chaque grandeur correspond un concept et une spécifique établie par I'ICRU (International

Commission on Radiation Units and Measurments)

11.3.1. Grandeurs dosimétrique et unité
11.3.1. 1.La dose absorbée D :

La dose absorbée est 1’énergie moyenne communiquée par le rayonnement ionisant, a un volume de

matiére de masse dm. [12,14]

D= dE (I1.1)

dm
La dose absorbée est exprimée en Gray.
Il est important de noter que la valeur de la dose absorbée se base uniquement sur 1’énergie du
rayonnement. Elle ne tient pas compte du type de rayonnement, ni des organes exposes.

Le débit de dose absorbée note D°, est la dose absorbée par unité de temps.

o_db
Do =<2 (11.2)

Dans le systeme international, le débit de dose absorbée doit se mesurer en gray par seconde
(Gy.s™).
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11.3.1. 2.La dose equivalente Hr :

L’absorption d’une dose de rayonnement par une substance vivante peut provoquer un
effet biologique dont I’ampleur dépend du type de rayonnement en cause (alpha, béta,
gamma, neutrons, etc.). Afin de tenir compte de ceci, un facteur de pondération est attribué a
chaque type de rayonnement, en fonction de sa capacité a causer des dommages biologiques
(Tableau 11.1). En multipliant la dose absorbée par un facteur de pondération, on obtient la
dose équivalente, exprimée en millisievert (mSv). [15]

Hr = Dwg (1.3)
Tel que :
Hr: la dose équivalente.
D : la dose absorbée.
Wk le facteur de pondération, parfois appelé facteur de qualite.
Si lirradiation provient de plusieurs sortes de particules, il s'agit de sommer sur toutes les
contributions Dr de chaque variété.

Hp = Yr wgDg (1.4)

Selon les recommandations de la CIPR 103 les facteurs de pondération sont résumes dans le
tableau (11.1) [16]

Nature et Energie des rayonnements Facteur de pondération radiologique Wr
Photons toutes énergie 1
Electrons, muons (toutes énergies) 1
Neutrons E<10 keV 5
Neutrons 10 keV <E<100 keV 10
Neutrons 100 keV <E< 2 MeV 20
Neutrons 2 MeV <E< 20 MeV 10
Neutrons E>2 MeV 5
Protons E>2 MeV 5
Particules a, fragment de fissions, noyaux 20

lourds

Tableau I1.1: Facteurs de pondération radiologique. [CIPR]
L'unité moderne pour Hr est le sievert (Sv), qui correspond & une dose absorbée de 1Gy et un

facteur de pondération égal a 1.
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1Sv=1x1Gy

L'ancienne unité était le rem, abréviation de "Rontgen équivalent man". Tel que 1 rem= 0.01
Sv.

11.3.1. 3. La dose efficace E:

La dose efficace E est égale a la somme des doses équivalentes pondérées par un
facteur lié a la sensibilité aux rayonnements des organes ou tissus concernés, w[17,18]
E = Y1 wrHr = Yr wp Xr WRDr R (11.5)
L’unité pour E est le sievert (Sv).
Les valeurs actuellement admises pour wr sont reprises dans le tableau ci-dessous. Elles
proviennent de la publication CIPR 103, recommandation 2007 de la Commission

Internationale de Protection Radiologique.

Tissu ou organe W+ YwT
Moelle osseuse, cdlon, poumons, estomac, sein, tissus restants 0.12 0.72
Gonades 0.08 0.08
Vessie, cesophage, foie, thyroide 0.04 0.016
Surface osseuse, cerveau, glandes salivaires, peau 0.01 0.04
Total 1

Tableau I1.2 : Facteurs de pondération tissulaire
11.3.1. 4. KERMA :

Le kerma est l'acronyme de "kinetic energy released in matter" « énergie cinétique
libérée par unité de masse » Est une grandeur dosimétrique qui ne s’applique qu’aux
particules primaires « indirectement » ionisantes.

Le KERMA est défini comme I’énergie dE. transférée par les photons aux électrons

secondaires créés dans le volume élémentaire, sur la masse dm :

dE¢r
dm

K=

(11.6)

L'unité SI de kerma est le Gray.

Le débit de kerma K est dE, par unité de temps.
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" dEgy

K==t (11.7)

11.3.1. 5. Les unités :

% Le becquerel (BQq) :
Le Becquerel (Bg) mesure l'activité de la source radioactive, correspond a une désintégration de

noyau par seconde.
1 Bq = 1 désintégration par seconde

Cette unité¢ a I’échelle de I’atome est si petite et si inadaptée pour décrire I’activité de
substances radioactives que 1’on a recours généralement a des multiples:

1KBq = 10° Bq

1GBq =10° Bq

1MBq = 10° Bq

s Legray (Gy):
Cette unité chiffre la densité d’énergie déposée par les rayonnements dans un organisme ou
un objet exposé a un échantillon radioactif. On parle de dose absorbée.

1Gray = 1joule/1 kilogramme et 1Gray = 100 rad

1 mGy = 103Gy
1uGy =10° Gy
1nGy=10"° Gy

11.4. Effet des radiations sur le cristal

Lorsqu’un cristal est soumis a un rayonnement ionisant de forte énergie, une paire électron-
trou est créée .Si I’énergie apportée par le rayonnement ionisant est supérieure a 1’énergie du
gap, I’électron sera transféré vers la bande de conduction. Dans le cas d’un cristal réel,
I’¢électron pourra étre piégé dans les niveaux pieges situés dans la bande interdite. Par la suite,
I’¢électron pourra se recombiner avec le trou, créé lors de I’ionisation, piégé dans un centre de
recombinaison. On utilisera ici le modele simple d’un cristal avec un seul piege a électron et

un seul centre de recombinaison.
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11.4.1. piégeage et dépiégeage
Le taux de piégeage dépend des caractéristiques de I’irradiation ainsi que des
parametres du piege métastable. On ne citera qu’un seul parameétre pour la phase d’irradiation
et la phase de piégeage :

e Le taux de remplissage des piéges pendant une irradiation dépend a la fois de la dose
absorbée et du débit de dose utilisé. Ainsi, pour certains matériaux, le piégeage des porteurs
est plus important lorsque le débit de dose utilisé lors de I’irradiation est faible. [19].

e Le picége est caractérisé par un coefficient de piégeage B tel que § = v X o [20], avec
v est la vitesse du porteur de charge, ¢lectron (trou) dans le cas d’un piege a €lectron (trou), et
o la section efficace de capture de ce porteur de charge .Lors d’un apport d’énergie extérieur
supérieur a I’énergie d’activation du piege, I’¢lectron piegé peut étre dépiégé. Le temps de vie

moyenrt, que passe un électron dans un piege est défini par [20]:

v = s e/ (11.8)

Avec :
S : facteur de fréquence (s™). Supposé constant.
E : ’énergie d’activation du piege (eV).
T : température absolue (K)
k : constant de Boltzmann (eV.K?).

La probabilité de dépiégeage o est définie par [20]:

a=1/; = seC /kr (1.9)

11.4.2. la recombinaison

L’annihilation d’un électron libre excité avec un trou pi€gé est appelée recombinaison
Lorsqu’un ¢lectron libre de la bande de conduction retourne a I’état fondamental et s’annihile
avec un trou de la bande de valence, la recombinaison est dit directe ou bande a bande. La
recombinaison est indirecte lorsqu’elle n’implique pas la bande de valence mais un piége dans
lequel le trou s’est préalablement piégé. Le temps de vie des porteurs avant recombinaison
dépend alors de la densité de porteurs excités, de la température, et de la densité de sites de
recombinaison. Une recombinaison électron-trou entrainant une émission de lumiere est dite

radiative. Il existe également des recombinaisons non radiatives. Lors de ces recombinaisons,
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I’énergie est dissipée sous forme de phonons. Sous I’effet de la température, la probabilité de

transitions non radiatives augmente au détriment des transitions radiatives.

11.5. Irradiation
11.5. 1. Définition
Un matériau cristallin (isolant ou semi conducteur) imparfait est irradié par un

rayonnement ionisant.

11.5.2. Irradiation X
Le rayonnement X découvert en 1895 par Wilhem Rdntgen, est un rayonnement
¢lectromagnétique (photons), utilisées dans de ombreuses applications dont I’imagerie
médicale.

Les principales caractéristiques de ce rayonnement sont :

e Safréquence v comprise entre 10 Hzet 10%° Hz.
e Sa longueur d'onde A est de ’ordre de 0.1a10 nm

e Son énergie E est quantifiée, exprimée en Joules (J) ou le plus souvent en électronvolts
(eV).

Cette énergie s'écrit :
E=—=hv (11.10)

Avec h constante de Planck (6.626*1034].s) et ¢ vitesse de la lumiére (3*108m.s™).

11.5.3. Irradiation a
Il est constitué d’un noyau d’hélium, comportant deux protons et deux neutrons. Il a
donc une masse et une charge électrique importantes. Il provient des réactions nucléaires de
désintégration des atomes lourds (Z >82). Les émetteurs des plus courants sont le radon, le
radium, le thorium, I’uranium, le plutonium. Leur pouvoir de pénétration est tres faible, 1l ne
parcourt que quelques centimetres dans D’air. Une feuille de papier ou les couches

superficielles de la peau I’arrétent.
X = 575Y +5He + Yy (1.11)
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11.5.4. Irradiation béta
Le rayonnement béta provient des réactions de désintégration nucléaire.il Constitue de
particules subatomiques tres énergétiques et électriquement chargées qui se déplacent

rapidement. Selon la particule émit par le noyau on distinguera deux types d’irradiations :

11.5.4.1. Irradiation béta (p*)

Pour les noyaux instables présentant un excés de protons, on observe I'émission d'un
positon e (encore appelé positon béta ou anti-électron) et d'un neutrino. Il y a en paralléle
émission d'un photon. Un proton se transforme en neutron. Néanmoins, le noyau garde le
méme nombre de nucléons et donc la masse atomique ne change pas. Le positon béta étant
une particule d'antimatiere libérée dans un univers de matiére, il disparait rapidement en
s’annihilant avec un électron, produisant ainsi deux photons. L’équation ci-apres illustre une

désintégration " :

X = 2 AY + et + Ove + Oy (11.12)

L'iode 122 est un émetteur béta plus.

11.5.4.2. Irradiation béta (f)
Pour les noyaux instables présentant un excés de neutrons, on observe I'émission d'un
électron e (ou négaton) et d'un antineutrino. Il y a en parallele émission d'un photon. Un
neutron se transforme en proton. Néanmoins, le noyau garde le méme nombre de nucléons et

donc la masse atomique ne change pas.
X= 2 AY+ %+ v+ Yy (11.10)

Le potassium 40 est un émetteur béta moins. Ce type de radioactivité est la plus fréquente.

11.5.4.3. Les caractéristiques du rayonnement béta
L'énergie libérée lors d'une désintégration béta se partage entre trois participants : le
noyau qui recule, I'électron et l'antineutrino. La masse noyau est trés lourde par rapport aux
deux autres participants n'emporte pratiquement pas d'énergie. L'électron emporte en

moyenne un peu moins de la moitié de I'énergie disponible.
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Dans le cas rare d'une désintégration béta plus, c'est le positon qui joue le réle de I'électron, un

neutrino celui de l'antineutrino, mais le scénario et le partage sont similaires.

e L’énergie des rayons béta n’est pas uniforme lors d’une émission, mais comprise
entre 0 et 3.15 MeV.

e Le parcours dans I’air d’un électron de 80 keV est de 8 centimétres. C’est le méme
parcours que celui d’un alpha cent fois plus énergétique.

e Dans une explosion atomique, les béta de 2 MeV ont un parcours maximum de 8
metres dans 1’air, de 1 centimetre dans I’eau et de 1 millimetre dans le plomb.

e Le spectre d’énergie pour les particules béta est continu.

Nombre de 4
particules béta N
emuses f h “x\
/
.l'll. RH%.,\_\_
D Enux EﬂEl’giE
en MMeV

Figure 11.3. Spectre d’énergie pour les particules béta

L’énergie est varie de zéro (si l'antineutrino emporte toute 1'énergie cinétique) jusqu’ a une

valeur maximale Emax(alors l'antineutrino est émis avec une énergie cinétique nulle).

11.5.3.4. Les applications du rayonnement béta
Les matiéres radioactives sont mondialement utilisées pour des applications médicales,

industrielles en agronomie et dans la recherche.

11.5.3.4.1.En médecine
En médecine, la radioactivité est utilisée pour des diagnostics (radiographie, scanner,
scintigraphie etc.), pour la stérilisation du matériel médical et également dans des buts

thérapeutiques, principalement la radiothérapie externe ou interne
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<> Marqueur et traceur radioactives :

En biologie et médecine nucléaire, les traceurs sont généralement des produits
radiopharmaceutiques qui incorporent dans leur formule des radionucléides ( un marqueur).
Les traceurs sont utilisés pour suivre le parcours de ces radionucléides injectés dans
I’organisme, on comprend le métabolisme des organes et on teste de nouveaux médicaments.
Quelque exemple :

FDG (Fluoro Desoxy Glucose marqué au fluor 18) émetteur beta plus qui se fixent de
préférence sur les tumeurs cancéreuses. favorise la détection des tumeurs . La détection
d’une molécule marquée (FDG) permet d’analyser la fonction des organes, dans ce cas
I’examen se fait avec une caméra a positons. C’est une tomoscintigraphie par émission de

positons [TEP].

Cristal du
collimateur

Coincidence

Emission de rayons
gammas (donc de
photons)

Interaction
entre un
positron et un
électron

Détection des photons par le collimateur

fpe-pef-scan

Figure 11.4. La Tomographie par Emission de Positrons.

e [’injection d’une petite quantité d’iode 123 permet de faire une scintigraphie de la
thyroide.
% Radiothérapie :
On distinguera deux types :
curiethérapie ou brachythérapie, utilise des sources radioactives scellées sous forme des
grains ou des batonnets, et qui sont introduites dans ou au voisinage de la tumeur. Les
applications les plus fréquentes concernent les néoplasies prostatiques et du col
utérin[21]
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e radiothérapie métabolique ou de radiothérapie interne vectorisée, utilise des sources
radioactives non scellées dont des rayonnements d’électrons qui va détruire les cellules
cancéreuses.

Le radioélément utilisé dans le traitement de certaines maladies de la thyroide, qu'elles

soient cancéreuses ou bénignes comme les hyper-thyroidies est I'iode 131. [21]

v Le ¥P est un émetteur beta qui s’accumule dans les globules rouges, entrainant

leur destruction.

11.5.3.4.2.La stérilisation béta
C’est une technique de stérilisation par rayonnement ou les produits sont a 1’intérieur
d’une cellule de protection en béton pour tre exposés aux rayons béta qui sont accélérés par
un champ électrique.
Les produits qui peuvent étre stérilisés par rayonnement béta sont : implants, protheses,
cathéters, canules, lignes a sang, systémes a perfusion, systemes respiratoires, champs
opératoires, instruments, gants, pansements, ainsi que matériels de suture et de drainage de

plaies.

11.5.3.4.3.Applications nucléaires et industrielles
s Les jauges d’épaisseur, de densité ou d’homogénéité :
Les jauges radiométriques utilisent des sources radioactives scellées, émettrices de
rayonnement béta. Elles servent au :
v La mesure de niveau d’un liquide. L’atténuation du signal détecté permet de
connaitre le niveau de remplissage du container et de déclencher automatiquement certaines
opérations (arrét/poursuite du remplissage, alarme, etc.). Les radionucléides utilisés dépendent

des caractéristiques du contenant et du contenu : césium 137, baryum 137.

v La mesure d’épaisseurs de matériaux comme le papier, le tissu, le plastique, ou
des tdles, des plaques métalliques selon un principe similaire et a l'aide de jauges
radiométrique au krypton 85, au césium 137, au cobalt 60.

v La mesure de densité et de pesage, toujours selon un principe similaire. Les sources

utilisées sont, en général, du césium 137, baryum 1370ou du cobalt 60.
v Le contrdle de soudure par gammagraphie, véritable radiographie du métal (sources
d’iridium 192 ou de cobalt 60)
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<> I’industrie horlogére :
L’utilisation du tritium dans pour amplifier la luminosité de la peinture luminescente [22]
11.5.3.4.4.LL ’Agriculture

R

X Irradiation de fruits et légumes :

Figure I1.5 : Accélérateur a électrons pour irradier fruits et légumes.

11.5.3.4.5.Protéger le patrimoine
La muséographie exploite les propriétés des atomes radioactifs pour identifier, dater et traiter

toutes sortes de pieces et de vestiges. Elle permet entre autres :

o l’authentification des ceuvres et de leur provenance.

o la datation des piéces grace au carbone 14 et a la thermoluminescence.
« la consolidation des objets fragiles par irradiation.

o [D’identification des techniques et matériaux caractérisant les ceuvres.

o la désinfection des sites ou piéces attaqués par des parasites.
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I11.1. Introduction

Un cristal n’est jamais parfait, il contient de trés grandes quantités d’impuretés ou de
défauts ponctuels dont certains peuvent constituer des sites « piége » pour les électrons
libérés par irradiation. Lors d’une élévation de température certains cristaux imparfaits ont la
proprieté de réémettre 1’énergie absorbée aprés irradiation. Pour de tels matériaux, on parle de
phénoménes thermo-stimulés.
Dans ce chapitre, nous décrivons le cristal. Nous présentons d’abord la structure
cristallographique du LiF , ses propriété physico-chimique , ses applications et les défauts

ponctuels .

I11.2. Fluorure de Lithium

Le Fluorure de Lithium est un cristal Radio Thermo Luminescent (RTL ou TL) dont la
structure complexe est influencée par des nombreux paramétres dont I'énergie déposée par des
rayonnements ionisants et la tempeérature. LiF actuellement disponible dans le commerce a
des qualités tres intéressantes.
Les laboratoires de recherche font généralement porter leur préférence sur le fluorure de
lithium, qui est particulierement intéressant pour la dosimétrie des rayonnements S et des
rayonnements X et de faible énergie.

LiF est un matériau utile dans la mesure de la dose pour plusieurs raisons, y compris
sa resistance générale a la corrosion et a l'usure. 1l est a peine soluble dans I'eau et le
traitement avec des acides forts (par exemple, lI'acide fluo borique) est normalement

nécessaire avant significatif attaque chimique est observée.

111.2.1. Structure

Le LiF est un cristal halogénure alcalin, ce matériaux est de type M*X" ou M est un
alcalin (colonne | dans le tableau périodique) et X est un halogene (colonne VII dans le
tableau périodique).
La structure cristalline est constituée par I'alternance de deux ions : le fluorure (F°) et lithium
(LY. Il se cristallise dans la structure cubique a faces centrées (de type NaCl), son paramétre
de maille est de I’ordre de 4.02A [23]. Chaque cation de lithium (L*) est entouré par quatre
anions de fluorure (F). Alors ces derniers forment un octaedre. Les rayons ioniques des ions
L* et des ions F~ sont 0.76A et 1.33A respectivement [23]. Généralement le monocristal de

fluorure de lithium est clivé sur la direction (100) [23].

30



Chapitre 111 Matériaux LiF

Les configurations électroniques de lithium (L) et de fluorure (F) sont données par:
L : 1s?, 2st; et F : 1s22522p°.,

Lithium fluoride

Figure 111.1: Structure cristallographique Le fluorure de lithium (CFC de type NaCl).

I11.3. Propriétés dosimétriques

Les principales propriétés dosimétrique sont :

111.3.1. Réponse en fonction de la dose

C’est I’intensité I(T) de thermoluminescence libérée par le matériau lors de son retour
a I’état stable apres avoir été excité par une radiation donnée. C’est une fonction de la quantité
absorbée de radiation D (dose), comprend généralement une zone linéaire, une zone dite
«supralinéaire» et une zone de saturation. La zone linéaire est la plus intéressante car c’est la
zone ou les mesures sont effectuées avec le maximum de précision. Elle est limitée du coté

des faibles doses par des parasites liés au bruit de fond du matériau et du lecteur de TL.

111.3.2. Fading et stabilité
La stabilité du signal dans I’environnement ou le détecteur dosimetre est installé est un
important critére dans le choix de ce détecteur. Ainsi, il est nécessaire d’estimer si les charges
piégées a lintérieur du matériau peuvent étre perdues avant la deuxieme étape de
désexcitation du matériau, sous forme de chaleur (fading thermique), lumiere (fading optique)
ou par d’autre moyens (fading anomal); On rappelle que le "fading" est la diminution

momentanée d’une onde radioélectrique.
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Il est donc évident que si la profondeur des pieges (en énergie) est petite alors les "fading"
peuvent se produire facilement pendant I’étape d’irradiation ou entre l’irradiation et la
désexcitation. Il est par conséquent pratique de chauffer les matériaux entre des températures
voisines du pic le plus stable (celui qui a la plus grande énergie).

111.3.3. La durée de vie d’un pic de thermoluminescence

Comme le "fading" peut vider les piéges a négatons de faible énergie avant la lecture
du matériau dosimetre, il est donc nécessaire de connaitre jusqu’a combien de temps peut-on
avoir des négatons dans un piege si on laisse le matériau (ayant absorbé de I’énergie d’une
certaine irradiation) dans un lieu & une certaine température. En d’autre terme, il est
nécessaire de connaitre la durée de vie d’un pic de thermoluminescence pour une température
de stockage donnée. La connaissance de cette durée de vie est un indice pour savoir le temps
de stockage au dela duquel le pic n’existe plus, donc 1’estimation de 1’énergie de I’irradiation
absorbée par ce matériau n’y est plus possible.
La durée de vie d’un pic de thermoluminescence est, dans le cas du premier ordre cinétique,
donnée par :

T = s~1eB/kT (111.1)
Ou s(s?) le facteur de fréquence, E (eV) la profondeur du piége, k la constante de

Boltzmann et T(K) la température de stockage du matériau.

111.3.4. La limite de détection
La limite de détection ou dose minimale mesurable est définie comme étant la dose
correspondant a un signal égal a 2 fois la déviation standard d’un dosimétre non irradié. Cette

définition caractérise 1’ensemble de la chaine de mesure (forme et taille du détecteur, lecteur

de TL, algorithme de calcul)p

111.3.5. Réponse en fonction de I’énergie des rayonnements ionisants
La réponse en énergie est la variation du signal TL pour une dose donnée en fonction
de I’énergie des rayonnements incidents. Elle dépend principalement du coefficient
d’absorption massique (uen/p) du matériau. En dessous de 25 keV, et pour la plupart des
matériaux, 1’effet photoélectrique est prépondérant. Aux plus hautes énergies, et pour des

matériaux a Zes faible, I’effet Compton demeure jusqu’a 10 MeV.
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En dessous de 150 keV, le coefficient d’absorption massique varie considérablement en
fonction de I’énergie du rayonnement et du numéro atomique efficace, Zeff, du matériau
considéré. Les produits composés essentiellement d’éléments a numéro atomique faible
présentent une réponse qui varie peu en €nergie (Bassi et al, 1976) et sont dit ,,équivalents

tissus®. 11 s’agit entre autres du borate et du fluorure de lithium.

111.4. Propriétés physico-chimiques et application

Avec une température de fusion d'environ 850°C, Le fluorure de lithium est le plus
largement utilisé comme fondant dans la production de céramiques, telles que des émaux et
des glagures, des verres. De méme, il est également utilisé dans le brasage et le flux de
soudure et de la chimie du sel fondu dans la métallurgie.
Dans le tableau I11-1, nous regroupons les principales propriétés de Le fluorure de lithium. Le
fluorure de lithium trouve des utilisations dans des domaines tres distingués, on le trouve en le
domaine du nucléaire, il sert comme dissolvant de combustible nucléaire ; Il est résistant aux
chocs thermiques et mecaniques. Il est disponible sur le marché pour son utilisation dans le
domaine optique infrarouge. Il présente une excellente transmittance dans la région visible et
ultraviolette (UV/VISIBLE). Il est utilisé de facon remarquable pour ses propriétés optiques

(fenétres, prismes, lentilles...) [24].

Grandeurs physiques Valeurs Réferences
Paramétre de maille (A) 4,026 [23]
Poids moléculaire 25,94 [26]
Numéro atomique effectif 8.2 [26]
Point de fusion (°C) 842 [26]
Point d'ébullition (°C) 1676 [26]
Densité, (g/cm 3) 2.60 [25]
Gap (eV) 14 [27]
Poids moléculaire 25,94 [26]

Tableau I1.2 : Grandeur physique
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I11.5. Les défauts ponctuels (Les centres colorés) de LiF

Les halogénures alcalins, normalement transparents et incolores, se colorent, par
création de défauts ponctuels nommés centres colorés, sous 1’effet des radiations ou sous
I’effet d’un chauffage dans la vapeur du métal alcalin. L’originalité du LiF parmi les
halogénures alcalins est que ce deuxieme mécanisme est pratiquement inefficace [28].La
création des centres colorés dans LiF se fait donc seulement par irradiation.
Les centres colorés peuvent étre divisés en trois groupes principaux, correspondant a trois
ensembles de bandes d’absorption désignées par les lettres F, V et M.
Les centres du type F sont des défauts comprenant un électron « capté » par un défaut
atomique
Les centres V sont formes par un trou positif capté par un défaut atomique.

Les centres M sont certainement formés par I’association de centres F.

I11.5.1. Les lacune et Les centres (centres F)

On admet depuis longtemps [29,30] que les centres F sont constitués par un électron
capté par une lacune d’un ion négatif F
Dans un grand nombre d’expériences d’irradiation, on constate en effet la formation de
centres F, alors que 1’énergie des photons ou des électrons incidents est trop faible pour
produire des lacunes par déplacement ionique direct. Il faut donc évoquer un mécanisme
indirect. Varley [31,32] suggére le mécanisme suivant : les radiations ionisantes provoquent
une ionisation multiple de 1’ion halogéne ; cet ion acquiert ainsi une énergie électrostatique
telle qu’il doit quitter son site et qu’il passe en position interstitielle. On a discuté la
probabilité des divers mécanismes conduisant a cette ionisation multiple. Le plus plausible de
ces mécanismes fait intervenir I’ionisation d’une couche interne suivie d’une transition du
type Auger [33,34]
La formation de centres F s’accompagne d’une dilatation du cristal. Wiegand et
Smoluchowski [35] ont montré qu’il existe une corrélation entre I’augmentation de volume et
’intensité de la bande F.
La bande F peut étre « blanchie » par illumination de I’échantillon en lumiére ultraviolette
[36].
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I11.6. Les défauts extrinséques (dopants impuretés)

Dans LiF, on peut rencontrer un grand nombre d'espéces étrangéres dont la nature et
la teneur dépendent fortement du procédé de fabrication. L'analyse des impuretés a I'état de
trace (souvent quelques ppm) dans LiF thermoluminescents est un probléme délicat.

Les techniques adaptées sont donc treés sophistiquées et souvent difficiles a mettre en ceuvre
ou & interpréter.

L'influence des impuretés (dopants) sur les proprietés thermoluminescentes de LiF est
considerable [37].

I11.7. Les TLD-LIF

Le type de matériau est défini selon la quantité introduit :

111.7.1. LiF: Mg, Ti-TLD 100
Son principal avantage sur les versions TLD- 600 et 700 est I'amélioration de sa
stabilite thermique. Il convient de noter que les taux de disparition thermiques du pic
dosimétrique TLD-100 observées dans la pratique ne correspondent généralement pas a celles
calculées a partir de E et s determinations. Le TLD-100H est adapté aux applications
dosimétriques environnementales, pour le personnel et pour les extrémités, et des installations

nucléaires.

111.7.2. LiF: Mg, Ti -TLD 600

Le LiF : Mg, Ti -TLD 600 fabrique par Harshaw a 300 ppm Mg, 11ppm Ti et enrichie
par Li-6 ~ 95%. Le TLD-600 est adapté aux applications dosimétriques neutroniques et
dosimétrie dans I’espace, et est disponible sous forme de poudre, copeaux extrudés et des

rubans, des monocristaux et disques de téflons imprégnés.

111.7.3. LiF: Mg, Ti-TLD 700
Le LiF : Mg, Ti-TLD 700 fabrique par Harshaw a 300 ppm Mg, 11ppm Ti et enrichie
par Li-7 ~ 99.99%. Le TLD-700 est adapté aux applications dosimétriqgues gamma, béta et
environnementales et est disponible sous forme de poudre, copeaux extrudés et des rubans,

des monocristaux et disques de téflon imprégnées.
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11.8. LiF: Mg, Cu, P

Nakajima et al, décrivent la préparation et les propriétés d'un tres sensible dosimétre
LiF, intégrant Mg, Cu et P comme dopants [38]. LiF : Mg, Cu, P présente un avantage tres net
en terme de sensibilité (30 fois par rapport au LiF : Mg, Ti), ce qui est particulierement
intéressant étant donné les faibles doses que I'on peut mesurer en radiologie.

111.9. LiF: Mg, Ti, Na
Ce matériau produit par D& CEC et également disponible (LiF: Mg, Ti, Na) fait avec
du fluorure de magnésium et 200 ppm 1-2% en poids de fluorure de sodium par [39].

111.10. L’intérét et le role des dopants (Mg, Ti, Cu, P, Na, Si)

Le LiF pur donne une trés faible réponse en TL. Différents experimentateurs ont
montré que des impuretés sont nécessaires pour avoir une bonne sensibilite [40, 41, 42] et
assurent la conductibilite électrique, et la limite élastique (propriété mecanique). Les
impuretés introduites dans les cristaux thermoluminescents jouent un réle trés important dans
la creation des pieges a électrons et a trous positifs. La présence de ces impuretés a des
concentrations de l'ordre de la partie pour million (ppm) est fondamentale pour améliorer la

sensibilité.
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IV.1. Introduction

LiF; Mg, Ti (TLD 100-200-500-600-700) sont les matériaux les plus connus de la
famille LiF, en plus de son utilisation étendue dans des applications de dosimétrie.
Plus précisément, la sélection ‘LiF évaluent I'effet de la dose de rayonnement B et la pré-
irradiation pour mesurer sur les valeurs finales de lecture dosimétre donné des les résultats
intéressant.
Le travail expérimentale est réalisé a I’Université Aristotel Thessaloniki dans laboratoire de

physique nucléaires sous la direction du professeur George Kitis.

IV.2. Méthode d’analyse

IV. 2.1. Description de la méthode computerized glow-curves deconvolution

L'analyse de la courbe déconvolution (CGCD) c’est un programme la plus
répandue dans l'analyse des courbe de LiF: Mg, Ti [1, 3]. L’analyse CGCD est basé sur
I’expression cinétique de premier ordre de Randall-Wilkins [4, 5]. Gréce a ce programme
les paramétres de piégeage, soit I'énergie d'activation (E), le facteur de fréquence (s) et l'ordre
cinétique (b) des pics 1-5 de LiF: Mg, Ti ont été évalués avec précision et leurs valeurs ont eu
un haut degré d'acceptation par la communauté de recherche.

L'analyse de la courbe déconvolution (CGCD) a été appliquée a toutes les courbes
obtenues dans le présent travail, les courbes TL expérimentaux sont constitués d'un certain
nombre de pics chevauchant qui sont nécessaires a la séparation des pics de composants afin
d'étudier le comportement de chaque pic. Ces courbes composites ont été analysées en
composants individuels en utilisant une cinétique d'ordre général équation proposée par Kitis
et al [40].

Les parametres a déterminer au moyen d'ajustement de courbe non linéaire sont
I'énergie d'activation (E) et l'ordre de la cinétique (b). Le général ordre cinétique donné par

équation:

_ 2 —
I(T) = Lyax. b?/P 1 exp (%%) * [(b - 1).(1- A).T;ax * exp (:—T%) +
—b/b-1
] (IV.2)
ol A=2T, A= 7 =14 (b—1).Ap (IV.2)
Le facteur de fréquence s est donnée par : s = kff Zi (kTE ) (IV.3)
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T est la température, Tmax est la température a l'intensité maximale de la TL, Imax est l'intensité
maximale, b est l'ordre cinétique, E I'énergie profondeur de piége, k la constante de
Boltzmann.

La valeur de l'indice FOM fournit une mesure de la qualité de fit le plus bas de sa
valeur, le meilleur ajustement. Par conséquent, tous les efforts ajustement devraient conduire
a minimiser la valeur de l'indice FOM, qui est obtenu en modifiant I'ensemble des valeurs des
paramétres de chaque pic.

La FOM est défini comme :

ZplTLexp _TLfit|
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Figure 1VV.1 : Parametres TL estimés pour la cinétique d'ordre général a l'aide du Microsoft Excel.
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IV.3. Thermoluminescence de TLD 700
I1V.3.1. Description de matériaux
Dans le cadre de notre travail, nous avons utilisé le matériau fluorure de lithium dopé
en Magnésium et Titane (LiF : Mg, Ti), ce matériaux LiF TLD-700 obtenus a partir de
Harshaw Chemical Corp sous forme des chips ont été recuits dans un four a 400 ° C pendant 1

heure, suivi d'un refroidissement rapide jusqu'a la température ambiante.

Figure 1V.2 : Fluorure de lithium

1V.3.2. Instruments et mesures

Les mesures I-TL ont été effectuées avec le modéle Harshaw TLD 3500.
Le dispositif expérimental ; Il se compose du tube photomultiplicateur (PM), haute tension

(HT), amplificateur, four et autres équipements.
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Figure IV.3 : Dispositif expérimental pour mesurer de I-TL

IVV.3.2.1. Chauffage
Les échantillons ont été recuits dans un four a 400°C pendant 1 heure, suivi d'un
refroidissement rapide jusqu' a la température ambiante initialement pour vider I’ensemble
des piégés.
IV.3.2.2. Irradiation

L’irradiation a été effectuée par un irradiateur Studsvik contenant une source de rayons béta

(1,2 Gy/ min par exposition).

Figure IV.4 : Source d’irradiation béta.
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IVV.3.2.3. Courbe de I-TL LiF
Protocole 01 : Test dose
> Procédure

Tous les échantillons sont préalablement recuits a 400°C pour une durée d’une (1)

heure. La donnée expérimentale obtenue a travers ce travail ont été effectuées selon le
protocole suivant:
Etape 1: Lecture TL jusqu'a 350°C a 2°C/s pour obtenir une lecture de la dose zéro.
Etape 2: temps d’irradiation de I'échantillon a 30 Sec

Etape 3: Lecture TL jusqu'a 350°C a une vitesse de chauffe 2°C/s.

L’analyse spectrale de la courbe I-TL enregistrée pour le TLD 700 (LiF : Mg, Ti) irradié par
une source béta pendant 30 Sec sont illustrees dans la figure 1V-5 ci-dessous.

1 H 1 H 1 H 1
14000 -
TD 30 Sec

12000 - T=ambiante _

10000 -
8000 A

6000 -

I-TL (u.a)

4000 A

2000 -

I i I i I i I i I i I i
300 350 400 450 500 550 600

Temperature (K)

Figure 1V.5 : La courbe expérimentale LiF 700.
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» Discussion
Les dipdles associés aux centres de pieges a électrons sont responsables des pics TL (1, 2, 3)
instables qui disparaissent par chauffage apres irradiation tandis que les dipdles complexes
forment les pics TL (4, 5) dosimétriques a température élevée (figure 1V.6).

+ - + - + - ;_\ = +;; % = R
2 |
-+ - o+ - ++ = ++ —74.
RN /72— e
RN Z 1
HA- o+ -+ - - +; to 4
N 7 T
R D S S
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Dipéle n=1 n=2 Trimere n=3

Figure 1V.6 : Dipdles et complexes.

IV.3.2.4.Déconvolution des Courbes I-TL
Nous avons utilisés la méthode de déconvolution CGCD d’un spectre globale (Figure
IV.7) pour un temps donné, fait apparaitre 6 pics isolés (1, 2, 3, 4, 5, 5a) qui seront étudies
pour déterminer les paramétres de piégeages (Tm, E, s et b).
Les parametres de piégeages des pics (1, 2, 3, 4, 5, 5a) de TL (déconvolué) (spectres) de TL

pour temps d’irradiation sont calculés et représentés dans le tableau (IV.1) ci-dessous :
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14000

TL Intensity (a.u.)

Figure 1V.7:CGCD des courbes de lueur TL pour LiF (& 5%) a température de préchauffage

Temperature (K)

de 140 °C
Pic E@V) | Tmax(K) b S(sh Pic
intégral
1 0.75 319,5 1,00000001 | 1,1554E+11 | 18529,68281
2 1.2 376 1,001 2,3959E+15 | 85379,45166
3 1,3 415 1,001 1,1792E+15 | 194623,8883
4 1.8 446 1,00001+0,00 | 5,7346E+19 | 335873,9901
3
5 2,4 467 1,08+0,05 633078,216
2,3168E+25
5a 3 481 1,04 8,1728E+30 | 2924,297898

Tableau V-1 : Les parametres cinétiques obtenus par déconvolution (CGCD) pour les

Les résultats obtenus sans chauffage préalable avant ou apes irradiation.

courbes TL de préchauffage de LiF :
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V.4 L’effet de 1a dose apres chauffage du matériau
V.4 .1.Préchauffage a 150°C
IV.4 .1.1. Vidage thermique
Ces échantillons ont été recuits initialement dans un four & 400°C pendant 1 heure,
suivi par un refroidissement rapide jusqu' a la température ambiante pour vider I’ensemble des

piégés.

V.4 .1.2. Chauffage a 150°C avant P’irradiation
L’irradiation a été effectuée par un irradiateur Studsvik contenant une source de

rayons béta (1,2 Gy/ min par exposition) apres chauffage a 150°C

» Procédure
Les échantillons “LiF discuté sont chauffés dans un four a 150°C et soumis a
différents temps de dose aprés le chauffage. La donnée expérimentale obtenue a travers ce
travail ont été effectuées selon le protocole suivant:
Etape 1: Lecture TL jusqu'a 350°C a 2°C/s pour obtenir une lecture de la dose zéro.
Etape 2: Irradiation de I'échantillon a 30 Sec.
Etape 3: Lecture TL jusqu'a 350°C a une vitesse de chauffe 2°C/s.
Etape 4: Répétez I'étape 1 a 3 pour nouvelle ti.

Les résultats sont illustrés dans les figures IV.8 et 1V.9
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T T T T T T T
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Figure 1V.8. Les courbes I-TL du “LiF recuit a T=150°C pendant 5 Sec.

La premiere courbe (figure IV.8) représente I’évolution de I’intensité thermoluminescence
(I-TL) du ’LiF recuit a T=150°C aprés irradiation par béta pendant 5 Sec en fonction la
température (k).

Nous voyons que la courbe comporte 5 pics isolés (1,2,3,4et 5), pic (1) est petite par
rapport aux pics (2 et3), le pic 4 a la plus grande valeur de I-TL, puis on remarque que les

deux derniers pics (5,5a) ont la plus petite valeur.
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Figure 1V.9 : Les courbes I-TL du LiF recuit a T=150°C pendant 30 Sec.

La deuxieme courbe Figure (1V.9) représente I’évolution de I’intensité thermoluminescence
(I-TL) du ’LiF recuit a T=150°C aprés irradiation par béta pendant 30 Sec en fonction la
température (k).

Nous voyons que la courbe comporte 5 pics isolés (1, 2, 3,4 et 5), tels que I’intensité

augmente pour les trois premiers pics (1,2 et3), le pic 2 a la plus grande valeur de I-TL, puis

on remarque une diminution de I-TL pour les deux derniers (4,5).

D’aprés les deux graphes au dessous on peut suggere que le temps de chauffage influence sur

Tm (Température max), E (Energie d’activation : Profondeur) et I’intensité des pics :

e Pour les pics TL (1, 2,3, 5) tant que le temps d’irradiation augmente 1’intensité augmente
et la position de Tm se déplace vers la gauche (diminue), et puisque E = kgT,, alorsE
diminue.

e Ence qui concerne les pics TL (4) tant que le temps d’irradiation augmente I’intensité
diminue et la position de Tm se déplace vers la gauche (diminue) et puisque E = kgTy,

alors E diminue.
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Lorsque on chauffe le cristal les piege sont vider, alors les électrons sont libérés dans le
cristal et se recombiner. L’énergie dégagée lors de ces recombinaisons est libérées par le

cristal sous forme d’un photon.

IV.4 .2.Préchauffage a 144°C
IV.4 .2.1. Vidage thermique
Ces échantillons ont été recuits initialement dans un four a 400°C pendant 1 heure,
suivi par un refroidissement rapide jusqu' a la température ambiante pour vider I’ensemble des

piégés.

IV.4 .2.2. Chauffage a 144°C avant D’irradiation

L’irradiation a été effectuée par un irradiateur Studsvik contenant une source de
rayons béta (1,2 Gy/ min par exposition).
» Procédure
Les échantillons “LiF discuté sont chauffés dans un four a 144°C et soumis a différents dose
aprés le chauffage. La donnée expérimentale obtenue a travers ce travail ont été effectuées
selon le protocole suivant:
Etape 1: Lecture TL jusqu'a 350°C a 2°C/s pour obtenir une lecture de la dose zéro.
Etape 2: Irradiation de I'échantillon a 30 Sec.

Etape 3: Lecture TL jusqu'a 350°C a une vitesse de chauffe 2°C/s.
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Figure 1V.10 : Les courbes I-TL du LiF recuit a T=144°C pendant 20 Sec.

Ce courbe représente I’évolution de 1’intensité thermoluminescence (I-TL) du ’LiF recuit a
T=144°C pendant 20 Sec en fonction la température (k).

Nous voyons que la courbe comporte 6 pics isolés (1, 2, 3,4 ,5 et 5a), tels que ’intensité¢ du
pic (1) est petite par rapport aux pics (2 et3), le pic 4 a la plus grande valeur de I-TL, puis on

remarque que les deux derniers pics (5,5a) ont la plus petite valeur.
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Figure IV.11 : Les courbes I-TL du LiF recuit a T=144°C pendant 60 Sec.

Ce courbe représente I’évolution de 1’intensité thermoluminescence (I-TL) du ’LiF recuit a
T=144°C pendant 60 Sec en fonction la température (k).

Nous voyons que la courbe comporte 6 pics isolés (1, 2, 3,4 ,5 et 5a), tels que ’intensité¢ du
pic (1) est petite par rapport aux pics (2 et3), le pic 2 a la plus grande valeur de I-TL, puis on

remarque que les trois derniers pics (4, 5,5a) ont la plus petite valeur de I-TL.

IV.4 .3.Comparaison de préchauffage a 140°C- 150°C a test dose 30 Sec

Ces courbes représentent I’évolution de 1’intensité thermoluminescence (I-TL) du
'LiF a température ambiante et recuit a T=140°C et T=150°C aprés irradiation par béta
pendant 30 Sec en fonction de la température (k). Nous voyons que la courbe comporte 6
pics isolés (1, 2, 3,4 ,5 et 5a). la différence entre les trois courbes c’est ’intensité TL, tel que
I’intensité des pics ( 1,2 et 3) quand T=140 °C est plus grande que les intensité du pic (1,2 et
3) quand T= 150°C et a température ambiante , ’intensité des pics (4 et 5) quand T=140 °C et
T= 150°C sont plus petites que I’intensité des pic (4et 5) a température ambiante , pour
I’intensité du pic 5a quand T=140 °C est plus grande que les intensité du pic 5a quand T=

150°C et a température ambiante
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Figure IV.13 : Les courbes I-TL du ‘LiF recuit a :
(Q)TD=30s T=ambiante
(b) TD=30s T=140°C
(c) TD=30s T=150°C
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IV.5. Chauffage apres Pirradiation
IV.5.1. Vidage thermique
Ces échantillons ont été recuits initialement dans un four a 400°C pendant 1 heure,
suivi par un refroidissement rapide jusqu' a la température ambiante pour vider I’ensemble des

piégés.

IV.5.2. Irradiation
L’irradiation a été effectuée par un irradiateur Studsvik contenant une source de rayons béta

(1,2 Gy/ min par exposition).

IV.5.3. Chauffage a différents température (130-200°C)

> Procédure

Tous les échantillons sont préalablement recuits a 400°C pour une durée d’une (1) heure. La
donneée expérimentale obtenue a travers ce travail a éte effectué selon le protocole suivant :
Etape 1:Dose de 20S et TL jusqu'a 350 ° C.

Etape 2: Comme étape 1 exactement.

Etape 3: Test dose 20S.

Etape 4: TL; a la température Ti de préchauffage.

Ti= (130, 140, 150, 160, 170, 180, 190, 200).

Etape 5: Refroidir a la température ambiante.

Etape 6: TL a 350 ° C pour obtenir le résiduel.

Etape 7: Répétez I'étape 3 a 5 pour nouvelle Ti.
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Figure 1V.14 : Traitement thermique pour différentes températures de chauffage.

Ces courbes représentent les intensités I-TL du ’LiF pour différentes températures de
chauffage, nous remarquons que les pics 1 et 2 ont été supprimes tan disque les 'intensités

des pics 3,4 et 5 diminuent lorsque la température augmente a 200 ° C.

IV.5.1.3. Analyse des résultats expérimentaux

Les pics TL des courbes expérimentaux obtenus a l'aide du protocole ci-dessus
illustrées dans la figure IV .14, sont analysés par le programme de CGCD (computerized
glow-curves déconvolution) Afouxenidis et al [43].
L’analyse de la courbe de LiF: Mg, Ti a la température de chauffage 140°C est représentée
dans la figure IV .15. nous a permis d’extraire Les valeurs des parametres d'ajustement : E,
Tm, b et s qui sont présentés dans les Tableaux (IV.2- IV.4) ci-dessous des trois pics TL (3,
4, 5). Avec s représente Le facteur de fréquence s est évalué par la condition de maximum en

utilisant I'équation suivante :
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Figure 1V.15. CGCD des courbes de lueur TL pour LiF (& 5%) a température de
Préchauffage de 140 °.
Pic 3 TLD 700
T 130 140 150 160 170 180 190 200
Tm 434 430 430 417 420 414 414 414
b 1.0000 | 1.00001 | 1,000000 | 1,000000 1.2 1.000000 1.2 1.1
1 01 01 1
Em 0.9 0.8 0.9 1.8 3 0.9 0.8 1.5
S 3.1368 | 2,3907E+ | 3,9972E+ | 1,3676E+ | 3,9266E+ | 1,1025E+ | 5,8366E+ | 3,6853E+
E+09 08 09 21 35 10 08 17
Pics | 34167.3 | 37464,67 | 33568,838 | 5993,2688 | 0,3695586 | 10397,049 | 12759,912 | 6719,9376
intégral | 1315 54 72 48 34 89 66 15

Tableau 1V.2. Parameétres de piégeage du pic 3 du TLD 700
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Pic4 TLD 700
T 130 140 150 160 170 180 190 200
Tm 436 440 436 440 422 435 440 432
b 1.0001 | 1,000000 | 1,000000 | 1,000000 1.1 1.8 1.1 1.00001
001 01 001
Em 2.2 15 2 14 1 1.6 0.8 14
S 7.24731 |2,7327E+1| 3,2127E+ | 1,8246E+1 | 1,1349E+ | 6,7456E+ | 1,3847E+ | 3,7504E+
+24 6 22 5 11 17 08 15
Pics | 68581.27 | 194735,14 | 118179,9 | 154079,60 | 35909,59 | 6893,976 | 13403,40 | 743,2592
intégr 67 93 738 65 798 233 535 462
al
Tableau 1V.3. Parameétres de piégeage du pic 4 du TLD 700
Pic 5 TLD 700
T 130 140 150 160 170 180 190 200
Tm 462 463.5 462 463 463 463 464 465
b 1.00001 1.2 1.08 1.2 1.1 1.2 1.2 1.08
Em 1.7 2.35 2 2.6 2 2.25 2.35 2.2
S 6.4892E | 9,0149E+ | 1,4260E+ | 5,6112E+ | 1,2728E+ | 7,5151E+ | 8,4428E+ | 1,6480E+
+17 24 21 27 21 23 24 23
Pics |6829.9505 | 582548,7 | 673411,1 | 482508,5 | 543664,3 | 491159,8 | 399038,2 | 232311,2
intégr 414 641 397 414 489 337 739
al

Tableau 1V.4. Parameétres de piégeage du pic 5 du TLD 700

54




Résultats & Discussions

Chapitre IV
Pic 5a TLD 700
T 130 140 150 160 170 180 190 200
Tm 440 482 482 482 480 481.5 482 480
B 1.01 1.2 1.2 1.2 11 1.2 1.2 1.04
Em 2.6 2 2.8 2.4 0.5 2.8 3 3
S |1,8848E+ | 1,6209E+ | 5,2725E+ | 2,9655E+ | 8,6695E+ | 5,6667E+ | 6,9732E+ | 9,5426E+
29 20 28 24 03 28 30 30
Pics | 4687,719 | 2,254272 | 124,4105 | 1657,849 | 12,17053 | 131,9128 | 1,083865 | 1326,891
intégr 912 01 754 807 612 707 593 818
al
Tableau V.5 : Parameétres de piégeage du pic 5a du TLD 700
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Figure IV.16 : L’énergic Em (eV) du pic 3 en fonction de la température de préchauffage
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Figure IV.17 : L’énergie Em (eV) du pic 4 en fonction de la température de préchauffage
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Figure IV.18 : L’énergie Em (eV) du pic 5 en fonction de la température de préchauffage
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Figure V.19 : L’énergie Em (eV) du pic 5a en fonction de la température de préchauffage
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Figure 1V.20 : le pic intégral du pic 3 en fonction de la température de préchauffage

57



Chapitre IV Résultats & Discussions

T T T T T T T T T

200000 pic 4 s

150000 | \/ i
©
—_

o 100000 - 4
a—
k=

0 i ]

T i
50000 -
\lfﬂlx
0 i
T I T I T I T I T I T I T I T I T

120 130 140 150 180 170 180 180 200 210

Température (°C)

Figure IV.21 : le pic intégral du pic 4 en fonction de la température de préchauffage
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Figure 1V.22 : le pic intégral du pic 5 en fonction de la température de préchauffage
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Figure 1V.23 : le pic intégral du pic 5a en fonction de la température de préchauffage

IV.5.2. Chauffage avec Lecture TL
V.5 .2.1. Chauffage
Ces échantillons ont été recuits initialement dans un four a 400°C pendant 1 heure,
suivi par un refroidissement rapide jusqu' a la température ambiante pour vider ’ensemble des
piéges.
IV.5.2.2. Irradiation
L’irradiation a été effectuée par un irradiateur Studsvik contenant une source de

rayons béta (1,2 Gy/ min par exposition).

IV.5.2.3. Lecture TL a different température

» Procédure

Tous les échantillons sont préalablement recuits a 400°C pour une durée d’une (1) heure. La
donnée expérimentale obtenue a travers ce travail a été effectué selon le protocole suivant
Etape 1:Dose de 20S et TL jusqu'a 350 ° C.

Etape 2: Comme étape 1 exactement.

Etape 3: Test dose 20S.
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Etape 4: TL; a la température Ti de préchauffage.
Ti= (130, 140, 150, 160, 170, 180, 190, 200).
Etape 5: Refroidir a la tempeérature ambiante.
Etape 6: TL a 350 ° C pour obtenir le résiduel.
Etape 7: Répétez I'étape 3 a 5 pour nouvelle Ti.
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Figure 1V.18 : Traitement thermique pour différentes températures de chauffage :
(a)différentes températures (130-200°C)
(b) a une températurel30°C
(c) a une température 150°C

(d) a une température 180°C
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Vue la température du chauffage on de la lecture TL, nous remarquons :

= Conservation de la méme allure.
= Tisolation des pic expérimentalement

» L’intensité des pics I-TL constante lorsque la température augmente a200°C
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Conclusion générale

Ce travail a été consacré a I’étude de I’effet du temps d’irradiation béta et la température sur

les intensités I-TL du matériau LiF(700).

De but de connaitre I’effet de la dose aprés chauffage du matériau, nous avons chauffé le LiF

700 a 150°C et 144°C puis on I’irradi¢  par des rayons béta (1,2 Gy/ min par exposition)

pendent 5 Sec, 30Sec , 20 Sec et 60 Sec

Cette étude nous permet de trouver les résultats suivants:

e Pour les pics TL (1, 2,3, 5) tant que le temps d’irradiation augmente 1’intensité augmente
et la position de Tm se déplace vers la gauche (diminue), et puisque E = kgT,, alorsE
diminue.

e Ence quiconcerne les pics TL (4) tant que le temps d’irradiation augmente I’intensité
diminue et la position de Tm se déplace vers la gauche (diminue) et puisque E = kgT,,
alors E diminue.

Nous avons fait une comparaison de préchauffage a 140°C- 150°C a test dose 30 Sec, a

partir de cette comparaison on a trouvé que I’intensité des pics ( 1,2 et 3) quand T=140 °C est

plus grande que les intensité du pic (1,2 et 3) quand T= 150°C et a température ambiante ,

I’intensité des pics (4 et 5) quand T=140 °C et T= 150°C sont plus petites que I’intensité des

pic (4et 5) a température ambiante, pour I’intensité du pic 5a quand T=140 °C est plus grande

que les intensité du pic 5a quand T= 150°C et a température ambiante .

On atrouvé pour le Chauffage a différents températures (130-200°C) apres I’irradiation que

les pics 1 et 2 ont été supprimés tan disque les 'intensités des pics 3,4 et 5 diminuent lorsque

la température augmente a 200 ° C.

D’apres cette étude on a conclue que le temps d’irradiation béta et la température influent sur

les intensités I-TL du matériau LiF(700), donc on peut suggére que 1’ordre cinétique a un effet

sur I’intensité I-TL.
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