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Introduction

Durant ces derniéres décennies plusieurs techniques nucléaires destinées a U'investigation de
la matiére ont été mises au point dont plus particuliérement celles faisant appel & 'interaction
des particules ou antiparticules chargées avec la matiére. Parmi les méthodes employées, celle
du positron, entamée aux alentours de 1950, est I'une des moins cofiteuses. Elle permet donc
son adaptation & un laboratoire de recherche nucléaire. Plusieurs techniques sont utilisées pour
étudier les propriétés du volume libre dans les matériaux. Parmi ces techniques : la diffusion des
rayons X a petit angle (SAXS), la microscopie électronique & transmission (TEM), la diffusion
des neutrons aux petits angles (SANS) et la spectroscopie du temps de vie du positron (Posi-
tron Annihilation Lifetime Spectroscopy, PALS). La spectroscopie d’annihilation des positrons
est une technique nucléaire, non destructive et trés puissante permettant de caractériser les
volumes libres dans les solides, des nanopores aux défauts lacunaires. Pour cela elle s’appuie
sur deux propriétés essentielles du positron : sa capacité a s’annihiler avec des électrons du
milieu permettant ainsi de sonder la structure électronique des matériaux et a étre piégé dans
ces volumes libres au sein du matériau. En mesurant les caractéristiques d’annihilations qui
dépendent de la densité électronique vue par le positron et de la distribution des quantités de
mouvement des électrons qui s’annihilent avec le positron, cette technique permet de détermi-
ner les propriétés des défauts lacunaires a 1’échelle atomique : nature du défaut (mono-lacune,
bi-lacune, tri-lacune. .. ), sa charge et son environnement chimique. La spectroscopie d’annihi-
lation des positrons est une technique qui peut étre utilisée pour les matériaux conducteurs ou
isolants, cristallins ou amorphes. Elle s’applique & la caractérisation dans le volume d’échan-
tillons massifs, et aussi dans les couches minces prés de la surface (quelques premiers pm) ou aux
imterfaces peu profondes (quelques 100 nm) grace au développement d’implanteurs de positrons
lents. Actuellement les détecteurs solides de traces nucléaires (DSTN)sont devenus un outil es-

sentiel pour les diverses applications dans tous les domaines de la science et la technologie. On
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peut citer : sciences de la vie (dosimétrie, radiologie, ect. .. ), la datation en géologie, ainsi que
le nucléaire et I'astrophysique. Parmi ces détecteurs solides de traces nucléaires utilisés pour
la surveillance des radiations des particules alpha, flux de neutron et des rayons cosmiques, il
v a le matériau CR39, connu en chimie comme le Polycarbonate d’ AllyleDiglycol (PADC) de
formule chimique CsH1g507. Ce dernier a une trés bonne capacité d’enregistrer les particules
chargées et les neutrons et a donc connu une large utilisation comme dosimétre de neutrons et
de radon.

L’étude de 'endommagement produit dans le DSTN, sous forme de traces latentes, a montré
un changement du volume libre dans ce polymeére, qui influe énormément sur ses propriétés
macroscopiques. De ce fait, le chalenge est de pouvoir relier les propriétés du volume libre &
la profondeur ou a la surface de PADC d’ordre nanoscopique aux paramétres macroscopiques
relatifs & la particule incidente (alpha, gamma, neutron, proton. .. ).

Nous avons réalisé ce mémoire dans le but d’étudier 'effet des irradiations des particules
alpha sur le changement du volume libre dans le matériau CR39. Il est composé d’une intro-
duction générale, de trois chapitres et d’une conclusion générale :

Le premier chapitre traite des généralités sur le positron et le positronium, en décrivant
leurs principales propriétés et leurs processus d’annihilation. A la fin, on présente un état d’art
sur la spectroscopie d’annihilation du positron dans le CR39 irradié par des particules alpha.

Le deuxiéme chapitre présente les différentes techniques de spectroscopies classiques d’an-
nihilation du positron (spectroscopie d’élargissement Doppler et la spectroscopie du temps de
vie du positron). La spectroscopie du faisceau de positron monoénergétique est aussi présentée
dans ce travail.

Le troisidéme et le dernier chapitre, est destiné en premier & une description du réglage et du
montage de la chaine de mesure et 4 'optimisation des différents paramétres avant 'acquisition
d’'un spectre de temps de vie de positron, puis Ia méthode d’analyse des spectres de temps de vie
de positron a laide d’un logiciel LT.9. En second nous avons présenté les différents résultats
obtenus suite a l‘analyse des différents spectres relatifs aux divers échantillons irradiés. Le
comportement de la fraction ortho-positronium est discuté en fonction de la dose d’irradiation.
Finalement, nous avons terminé ce mémoire par une conclusion générale et des perspectives

pour le futur.



Chapitre 1

Généralités sur la spectroscopie

d’annihilation du positron

1.1 Introduction

L’objectif principal de la réalisation de ce travail est de faire le montage d'un spectrometre
de mesure du temps de vie du positron, ainsi que son optimisation et son application & 'étude
de matériau irradié aux particules alpha. Dans le but d’étudier le processus d’annihilation
du positron dans un matériau, nous présentons dans ce chapitre quelques notions de base de
notre travail. Nous commencons par le positron, le positronium et le processus d’annihilation
du positron dans la matiére solide. Par la suite, nous décrivons les différentes technigues de
spectroscopie classique d’annihilation du positron (spectroscopie d’élargissement Doppler et la
spectroscopie du temps de vie du positron). Nous terminons ce travail par étudier la spectro-
scopie d’annihilation du positron (PALS) dans le CR39 irradié par des particules alpha afin de

déterminer les défauts induits aprés irradiation de ce polymére.

1.2 Le positron

1.2.1 Historique

La découverte du positron est le résultat d’une concordance entre les prédictions théoriques
et les analyses expérimentales. En 1930, Dirac postula lexistence de cette particule dans le

cadre de la théorie des trous en électrodynamique quantique [1]. Gréace a I'étude de Uinterac-
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TAB. 1.1: propriétés intrinséques du positron [4].

Masse m = 9.1x10"%g
Moment magnétique p= 1(// au spin)
Energie au repos myc?= 0.511 MeV
Rayon classique r=0.28 pm

Charge g =1.8x10"%¢
Durée de vie (vide) oo

Spin S = hJ2

tion des rayons cosmiques avec la matiére, Anderson a confirmé expérimentalement en 1932
Pexistence du positron (e*) dans la chambre de Wilson [2]. Dans cette étude, il analysa une
plaque photographique contenant la trajectoire laissée dans un champ magnétique par une
particule de masse trés proche de celle de V'électron mais de charge opposée. La ressemblance
entre les propriétés de I'électron et de cette nouvelle particule fut mise en évidence en 1933(3],
de plus cette ressemblance de propriétés a permis d’établir le positron définitivement comme
étant antiparticule de Vélectron. Le tableau 1.1 regroupe les propriétés intrinséques de cette

antiparticule (positron) :

1.2.2 Source d’émission

Les positrons n’existent pas naturellement. Mais, ils peuvent étre générés par diverses réac-
tions nucléaires, telle que la décroissance radioactive et la production de paires par des rayons
gamma avec une énergie supérieur a 2m.C?[5]. En pratique, les positrons sont généralement
émis (produits) par des sources radioactives présentant un excés de protons par rapport au
nombre de neutrons ex : YNe,5® Co,% Cu,..... Pour ces atomes, la désintégration 37 est une
voie possible pour tendre vers un état plus stable (d’énergie plus faible). Outre ce positron, un

neutrino () est aussi émis lors de la désintégration 37. La réaction est donnée par :

‘gX _"§~1 Y+ :3* +v (1.1)

L’énergie cinétique des particules 87 émises correspond a un spectre continu. D’autre part le
spectre d’énergie est en fonction de Patome émetteur. Mais, la source la plus utilisée est U'isotope
Na car elle posséde une longue période. La figure 1.1, montre le schéma de désintégration de

la source 22N émettrice de positrons (?Na —?2 Ne+ 3% + v+ v) [6].
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n

Lo e ‘;a

2.602 years

F1G. 1.1: Schéma représentatif du processus de désintégration de la source ? Na.

1.2.3 Parcours

Le positron émis va cnsuite sc déplacer dans la maticre, il est thermalisé d'unc facon trds
rapide par des collisions élastiques, par conséquent il va céder son énergie par excitation et
ionisation des atomes du milieu. Du fait de ces interactions et aprés seulement quelques colli-
sions, la position et la direction du positron deviennent indépendantes de la position et de la
direction initiale d’émission. De son point d’émission jusqu’a son point d’annihilation le posi-
tron va suivre une marche au hasard. Le positron est stable dans le vide, mais dans la matiére
son interaction avec un électron conduit rapidement & Pannihilation des deux particules avec
émission de photonsgamma qui emportent I'énergie et la quantité de mouvement de la paire

e —er7].

1.3 Le positronium (Ps)

Au cours de son ralentissement dans des milieux a faible densité électronicue, le positon peut,
dans un intervalle d’énergie bien défini, intervalle d’ Ore [8], se lier & un électron pour former un
atome de nature purement électromagnétique nommé Positonium (Ps). L'existence d'un état
lié entre un positron et un électron (positronium) a été identifiée peu apres la découverte du

positron. La stabilité et la structure de I'atome de positroninm (Ps) ont été discutées pour
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la premiére fois dans le travail de Pirenne (1946) et Wheeler (1946) commencé en 1944[5].
L’évidence expérimentale de ’existence de 'atome de positronium a été trouvée pour la premiére
fois entre 1949 et 1952 dans le travail de Deutsch et al.[9] sur le ralentissement du positron
dans Yazote et dans d’autre gaz. Le positronium posséde une structure analogue a celle de
Tatome d’hydrogéne avec une masse réduite et un potentiel d’ionisation deux fois plus faible
que celle de 'hydrogéne. La différence entre les deux atomes est que dans 'hydrogéne le proton
reste presque immobile tandis que dans le positronium, lorsque son centre de masse est fixe,
le positron et Vélectron acquiérent la méme vitesse selon lorientation des spins de la paire
électron-positron. La structure du positronium est similaire a celle de 'atome d/hydrogéne,
en fusant d’une approximation qui considére le Ps comme un atome d’hydrogéne super léger

(Figure 1.2)[6].

el 5 # | "
/ \ - e
i J * }
i ] p !
E ~ i !
' \ /
y
- - -
a) Atome de positronium b) Arome d’hydrogene

F1G. 1.2: La différence entre 'atome de positronium et celui d’hydrogéne.

Le tableau suivant présente les propriétés comparatives des atomes de positronium ef

d’hydrogeéne [4].

1.4 Processus d’annihilation

1.4.1 Loi de conservation

Le processus d’annihilation doit vérifier un ensemble de loi de conservation, notamment :
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TAB. 1.2: propriétés comparatives des atomes Ps et H.

Caractéristiques Positronium (o-Ps, p-Ps) Hydrogéne
Masse au repos (MeV) 1.02 938.77
Masse réduite Mg mg
Rayon de Bohr (A%) 1.06 0.53
Charge 00 00
Potentiel d’ionisation (eV) 6.77 13.6
Vitesse thermique (cm/sx107°293K) 67 2.2
Affinité électronique (eV') 0.2 0.75
Coefficient de diffusion (cn?/sx1073) 30 4.5
Durée de vie intrinséque (ns) 140 (0.125) stable
Mode d’annihilation 3y (2v) /

e Conservation de la charge électrigue : la charge électrique totale doit étre nulle avant

et aprés 'annihilation.
® conservation de U'impulsion et de 'énergie totales.

® conservation du moment cinétique.

1.4.2 Processus d’annihilation d’une paire électron - positron (e~ — e™)

Le positon est une particule instable en présence d'électrons. Lorsque I’énergie du positron
devient faible, en fin de son parcours aprés de nombreuses collisions, il va s’annihiler. Le pro-
cessus d’annihilation d’une paire électron-positron conserve ’énergie, le spin et la quantité de
mouvement de la paire (¢~ —¢ ™). L’annihilation s’accompagne généralement par I’émission d'un
rayonnement gamma qui emporte 1'énergie ainsi libérée. Le nombre de photons émis dépend de
Pétat de spin de la paire électron-positron et de la présence d’autres particules ou noyaux au
voisinage proche du site de 'annihilation : Pannihilation & un photon se produit pour des po-
sitrons d’énergie cinétique élevé (- 1MeV ) qui peuvent s’approcher suffisamment d’un noyau
pour que ce dernier participe & la conservation de Iénergie et la quantité de mouvement. Cet
état d’annihilation est quasiment inexistant car I'énergie maximale des positrons utilisés est de
500 & 540 KeV pour des sources de 22Na . Le processus d’annihilation du positron résulte en
Pémission de deux gamma ( 2v) et/ou trois gamma (3 ) et dépend bien évidement du type de
matériau étudié. Donc si un positron est implanté classiquement dans un solide avec une éner-
gie de quelques centaines de KeV'. Il perd ensuite son énergie par interaction avec les noyaux
et les électrons du milieu par le processus de thermalisation. Une fois thermalisé, le positron

commence & diffuser pour ensuite s’annihiler dans un défaut [10].
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Le positron peut exister sous formes de différents états avant son annihilation [7] :

Sous formes de positrons libres (état libre) : le positron s’annihile directement avec un
électron du matériau, cet annihilation directe se fait par émission de 2y émis a 180° I'un de
Pautre dans le référentiel du centre de masse de la paire (¢~ —e™), son temps de vie est de
Tordre de 100 a 500 ps.

Sous formes de positronium (état lié) : le positron forme un atome de type hydrogénoide
avec un électron, la paire électron-positron. En effet, au cours de son ralentissement dans les
milieux & faible densité électronique (gaz, matériaux .....), le positron peut se lier avec un

électron pour former un positronium.

e+ SoUrce thermalisation

) Longueur de
* diffusion
typique

27=100 nm

Source Na-22
Photon V(1,28 MeV)

Piégeag 5
et annihilation Photon ;”(f’il kel H

F1G. 1.3: Schéma représentatif de 'annihilation d’une paire e~ + €™ (liée).

L’atome Ps posséde deux états fondamentaux (Figure 1.4)[11] :

-Lrétat singulet 1Sy (1=0,5=0) ou le para-positronium (p-Ps) dans lequel les spins du posi-
tron et I'électron sont antiparalléles.

-Lrétat triplet >Sy (1=0, S=+1)ou Vortho-positronium (0-Ps) dans lequel ses spins sont
paralléles.

Le para-positronium (p-Ps) donne lieu & une auto-annihilation dans le vide avec un temps de
vie trés court de 125 ps sous la forme de deux photons d’énergie égale a 511 keV. Dans le vide,

Yortho-positronium (o-Ps) s’annihile en trois photons avec un temps de vie de 142 ns par consé-
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F1G. 1.4: Représentation des deux états du positronium Ps : a) para-positronium, b) ortho-
positronium.

quent I’état ortho est trois fois plus abondant que état para [12].

Si I’0-Ps n’est pas dans le vide, annihilation du positronium s’effectue avec le processus
« pick-off », donc le temps de vie dépend de la probabilité du phénomeéne « pick-off » et
pour cela Pannihilation donne lieu & trois rayons gamma et un temps de vie 7 supérieur a 500
ps [13, 14]. En particulier si un 0-Ps est formé dans un pore d’'un matériau nano-poreux, le
phénomene de « pick-off » ne powrra se produire qu’a 'occasion d'un choc sur les parois du
pore. Les différents états du positron et leurs processus d’annihilation sont montrés sur la figure

1.5[10].

- - " )  Paire electron-positron  : |
 Positron libre (¢+) @ | | (¢+-¢-) Positronium _ @@ |
e p.Ps ey oPs |
/
| "ll 7;‘
Annibilation Annibilation intrinseque  Annihilation de Pick-off
] R - o9 ?
§+e I Temps de \itr}-—a 0128 ns iy

Temps devier, =04 L ./ Tempsdevie ry » 0.5 us

F1G. 1.5: Représentation schématique des différents états du positron et leurs processus d’an-
nihilation dans les polymeres.
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1.5 Apport de la spectroscopie de temps de vie du posi-
tron (PALS) dans ’étude des polymeéres

Plusieurs techniques sont employées afin d’étudier les différentes propriétés des polymeéres.
Parmi elles la diffusion des rayons X a petit angle (SAXS, Small angle X-ray scattering, en An-
glais) et la diffraction des neutrons qui sont utilisées pour déterminer la densité des fluctuations
pour remonter a la taille des distributions du volume libre. Pour sonder les vides et les défauts
excitants dans les différents matériaux, d’autres méthodes sont utilisées, comme la microscopie
a effet tunnel (Scanning tunneling microscopy — STM, en Anglais) et la microscopie & force
atomique (Atomic force microscopy —AFM, en Anglais) Ces méthodes sont sensibles aux trous
ayant la taille d ’Angstrom, mais elles sont limitées aux trous statiques sur les surfaces, ce
qui restreint leur utilisation dans les polymeéres. La microscopie électronique (Scanning électron
microscopy —SEM, en Anglais) et la microscopie électronique & transmission (Transmission élec-
tron microscopy —TEM, en Anglais) sont plus sensibles aux trous statiques de 10 A ou plus. La
figure 1.6, donne une comparaison entre ces techniques citées en terme de capacité de mesure

la taille et la concentration des défauts [15].

Taille du defaut o Canééﬁtraﬁon dé deﬁdt

STMIAFM

_ Faille du defaut

e
i

Concentration de defaut {(ppm)

Wty

b7 (R PR 3% WY lel wR RS s BOR O HRN Tpoode U R ek

Profondeur Profondeur
Comparaison entre différentes techniques pour déterminer des défauts et des vides dans les

matériaux (OM-microscopie optique, TEM, ST M ; AFM ; techniques mécaniques).

En raison de la petite taille du Ps (1.59A%) comparée & d’autres sondes, PALS est particu-

ligrement sensible aux petits trous et au volume libre de l'ordrede 1 A°. Comme la durée de
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vie de I'0-Ps est relativement courte (environ 2-4 ns dans les polymeéres), PALS est capable
de domner des informations détaillées sur les trous et le volume libre dans I'intervalle 1 a 10
AY sans interférer avec le matérian [9] .en effet le positronium une fois quil est formé peut

seulement exister dans Pespace de volume libre du polymeére [7]( Fig 1.7).

Volume occupé

Vue schématique de la localisation du positronium dans un volume libre.

1.6 Le détecteur de traces nucléaires (polymére CR39)

Le détecteur solide de traces nucléaires utilisé lors de cette étude est un polymere plastique
thermodurcissable transparent, communément appelé CR39. Son taux de cristallinité est nul.
11 est obtenu par polymérisation du liquide monomére diéthyléneglycolbis (allyl carbonate). Sa
formule brute est C1oH;307. Sa formule détaillée glycol bis (voir figure 1.2) montre la présence de
deux groupements allyl capables de polymériser pour donner des chaines polyallyl par réactions

radicalaires [14].
1.7 TUn état d’art sur la spectroscopie d’annihilation du
positron dans le CR39 irradié par des particules ai-

pha

Historiquement de trés nombreuses études ont été effectuées sur le détecteur solide de traces

nucléaire CR39. Ce détecteur a 'avantage d’enregistrer des particules o ayant un angle d’inci-
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Fia. 1.6: Formule chimique de C'R39 dans le plan.

dence allant jusqu’a 75%t une énergie comprise entre 0 et 20 MeV .

M. Abdel-Rahman et al représentent une étude sur 'effet des radiations alpha dans le CR39,
en utilisant la spectroscopie d’annihilation du positron par Ueffet Doppler DBS. Ils ont montré
que le diameétre des traces diminue avec 'augmentation de I'énergie d’irradiation, ceci est lié au
transfert linéique d’énergie LET, lorsque 'énergie des particules alpha est importante le LET
ne deviens pas élevé [16].

M.F.FEissa a exploité cette étude ou il a irradié les échantillons du CR39 par des rayons
alpha a différentes énergie et une influence constante. Il a pu déterminer le gap énergétique
et le diameétre des défauts & différent temps de décapage chimique [17]. Une étude réalisée
par F.MHamdy et ses collaborateurs, sur l'effet des particules alpha (o) sur le détecteur des
traces nucléaires CR39, en utilisant la spectroscopie d’annihilation du temps de vie du posi-
tron(PALS). Les résultats obtenus ont montré que le diameétre des traces augmente avec la
diminution de I'énergie des particules o, tandis que leurs densités augmentent avec 'augmen-
tation de la dose d’irradiation [18].

Plus récemment, une autre étude a été menée par I'équipe de Gavin Gillmore sur T'effet de
temps de révélation chimique des traces crées par les particules alpha dans le détecteur solide des
traces nucléaires DSTN, ces traces sont analysées par microscopie équipé d'un logiciel puissant
de traitement d’image et qui peut donner des images contenant les traces de petite taille et
également le nombre de ces traces [19]. Dans notre modeste bibliographie, nous avons remarqué

le peu d’articles publiés sur la PALS dans le CR39 irradié par des particules alpha. Ainsi et
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Chapitre 2

Méthodes de spectroscopie

d’annihilation du positron

2.1 Introduction

Dans la matiére, les positrons qui diffusent peuvent étre capturés dans des sites spéciaux de
piégeage. Ces centres de piégeage sont les imperfections d'un cristal, par exemple les trous, les
lacunes et les dislocations. Le positron capturé dans un tel défaut sera localisé jusqu’a ce qu’il
s’annihile avec un électron du milieu environnant. Il ’ensuit que les paramétres caractérisant la
réaction d’annihilation refléteront la structure du matériau. En particulier, pour un matérian
défectuenx, la densité électronique locale change par rapport au matériau sans défaut. Les
rayonnements d’annihilation peuvent donc étre utilisés pour obtenir des informations sur le
site d’annihilation. Par conséquent, le type et la concentration des défauts dans les matériaux

peuvent étre étudiés par les diverses méthodes [6].

2.2 Techniques classiques de spectroscopie d’annihila-
tion du positron

classifiées en deux groupes, on distingue le premier groupe qui est sensible & la densité
électronique (spectroscopie de temps de vie de positron, PALS), tandis que le second groupe
est sensible & la distribution du moment électronique dans I'échantillon (spectroscopie par effet

Doppler, DBS et la spectroscopie de la corrélation angulaire, ACAR). Dans ce chapitre seules
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PALS et DBS seront détaillées. Comme la densité électronique et la distribution du moment
électronique influent sur le piégeage des positrons dans les différents défauts du matériau, ces
techniques représentent un outil d’étude de la concentration, du type et du nombre des défauts

dans un matériau donné [10]. Les principes de ces techniques sont schématisés sur la figure 2.1.
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F1G. 2.1: Schéma représentatif des différentes techniques de positron.

2.2.1 Spectroscopie du temps de vie du positron

Dans un échantillon donné, les positrons peuvent subir plusieurs états d’annihilation. Chacque
état d’annihilation ¢ est caractérisé par un temps de vie 7; , inversement proportionnel au taux
d’annihilation \; = Ti [20], la durée de vie 7 d'un état quelconque du positron d’un site spécifiue
est une fonction de la densité électronique de ce site d’annihilation. Lorsque les positrons sont
piégés dans le volume ouvert ou dans le volume libre, le temps de vie du positron augmente par
rapport a celui de Péchantillon sans défauts. C'est di & la diminution de la densité électronique
locale du défaut. Ainsi apparait, la plus longue composante du temps de vie, qui est une mesure
indirecte de la taille du volume ouvert. Son intensité est directement liée & la concentration des
défauts [10]. L’avantage principal de la spectroscopie du temps de vie du positron comparée a

la spectroscopie par effet Doppler, ¢’est qu’elle permet d’obtenir indépendamment le type et la
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concentration des défauts par une mesure simple [21].

Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé dans laboratoire de spectroscopie d’annihilation du po-
sitron est d’un nouveau type appelé systéme FAST-FAST ou circuit & coincidence rapide-
rapide.Dans ce systéme, la discrimination en énergie se fait dans le circuit méme de I'information
en temps au moyen de discriminateurs différentiels & fraction constante (CFDD). La source est
placée entre deux échantillons de méme nature et de méme dimensions. Les deux scintillateurs
situés de part et d’antre de Passemblage source/échantillon détectent les gamma 1.28 MeV et
0.511 MeV. Les tubes photomultiplicateurs assemblés aux scintillateurs permettent de collec-
ter sur leur anode des impulsions électroniques mesurables. Les signaux anodiques subissent
en plus d'une sélection bien déterminée en énergie, une mise en forme appropriée dans deux
discriminateurs différentiels a fraction constante (CFDD). Les CFDD délivrent un signal précis
en temps si les amplitudes d’entrée se trouvent a Uintérieur de fenétres sélectionnées par I'opé-
rateur. L'un des domaines de sélection est situé autour du front Compton du gamma 1.28 Mel
égal 4 1.06 MeV, Pautre autour de ~ 0.34 MeV ou front Complon du gamma 0.511 MeV . Les
sorties CFDD parviennent aux deux entrées START et STOP du convertisseur temps ampli-
tude (TAC). La premiére recoit les impulsions dues aux gamma 1.28 MeV, la seconde celles
nées des gamma 0.511 MeV. L'unité TAC produit un signal dont la hauteur est proportionnel
4 la différence de temps existant entre les arrivées des impulsions d’entrée.

Cette sortie du TAC est dirigée vers un analyseur multicanaux (MCA) qui procede au
comptage du nombre d’événements de coincidence. La figure 2.2 représente & titre d’exemple
un spectre de temps de vie typique enregistré sur un MCA incorporé dans un micro-ordinateur.
Les scintillateurs plastiques de type ej 232, de géométrie cylindrique se caractérisent par leur
rapidité de réponse au détriment de la résolution ce qui justifie leur utilisation dans les expé-

riences.

2.2.2 Spectroscopie d’élargissement Doppler (DBS)

Comme le processus d’annihilation est conservatif du moment, alors pendant cette anni-
hilation, le moment P de la paire électron-positron, est transféré a la paire de photons ~. La

spectroscopie par effet Doppler, enregistre élargissement AFE des raies d’annihilation de 0.511
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F1G. 2.2: Dispositif expérimental de temps de vie du positon «coincidence rapide-rapide».

MeV dans un spectrométre basé sur la technique de dispersion en énergie [10,21]. L’élargis-
sement AFE peut étre calculé A partir de la composante Pz du moment électronique dans la

direction de propagation des rayons vy de 0.511 MeV.

ag="L ‘;C (2.1)

La composante du moment dans la direction de propagation £7 du rayon v , provoque un
petit effet Doppler de ’énergie d’annihilation. Plusieurs millions d’événements d’annihilation
forment le spectre d’élargissement Doppler de la raie d’annihilation 0.511 MeV dans le spec-

tromeétre de dispersion en énergie. Cette méthode est appelée la spectroscopie d’élargissement
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Doppler [6].

Dispositif expérimental

Dans cette technique I'élargissement de la raie d’annihilation Doppler est mesuré par un

détecteur en Germaniuin Ge ayant un systéme d’énergie dispersif & haute résolution (2.3).

- 4
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’ |
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F1c. 2.3: Dispositif expérimental de la spectroscopie par effet Doppler

§

L’élargissement Doppler de deux photons v émis lors de 'annihilation de la paire ¢™ — ¢~
est une technique importante et fondamentale. Cette technique est basée sur la mesure avec
précision de Iénergie des deux photons gamma émis lors de 'annihilation, en particulier de
la raie d’annihilation & 511 KeV. Elle nous permet d’étudier les défauts lacunaires et leurs
natures, présents autour du site d’annihilation dans les matieres.

La mesure de la distribution d’énergie de la raie d’annihilation, s’effectue a 'aide d'un
détecteur en Germanium refroidi avec Uazote liquide (LN3 ). Le préamplificateur qui est intégré
dans le détecteur permet de traiter le signal du détecteur en Ge pur. Un amplificateur fournit
les impulsions nécessaires pour le convertisseur analogique-numérique (ADC, analog-digital
converter, en Anglais). I’événement est stocké dans la mémoire de Panalyseur multicanal (MCA,
multi-Channel analyser, en Anglais). Un stabilisateur de canal numérique (peak-stabilizing, en
Anglais) en tant qu'élément du MCA permet la collection de plusieurs millions de coups. La
période de la mesure est comparable a celle de la collection d’un spectre du temps de vie du

positron. Les deux techniques (PALS et DBS) peuvent facilement étre combinées pour donner
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lien & un dispositif expérimental dit AMOC (Age Momentuin Correlation, en Anglais).
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F1G. 2.4: Schéma représentatif de principe d’une chaine de mesure d’élargissement Doppler de
la raie d’annihilation & 511 keV.

2.2.3 Technique de spectroscopie du faisceau de positron lent (The

slow positron beam)

L’étude des couches minces, des défauts prés de la surface ainsi que les interfaces est pri-
mordiale. Pour observer les défauts prés de la surface, une faible pénétration des positrons dans
la matiére est nécessaire. Des systémes expérimentaux schématisés sur la figure 2.5 ont donc
été développés pour produire des faisceaux de positrons monoénergétiques de faibles énergies
communément appelés positrons lents. Le dispositif expérimental capable de controler I'énergie
des positrons est appelé accélérateur de positrons lents. Une partie des positrons émis par une
source radioactive (=2 50 mCi) est thermalisée par un modérateur. Celui-ci est généralement
constitué d'une feuille de tungsténe W(110), de faible épaissewr (2 pm) pour laquelle le travail

d’extraction du positron est négatif (—3 €V'). Les positrons freinés et thermalisés prés de la
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surface du modérateur sont spontanément réémis avec une énergie cinétique égale au travail
d’extraction, 3 eV pour le tungsténe, dans une direction perpendiculaire a la surface du modé-
rateur. La petite partie de positrons mono-énergétiques réémis par le modérateur (rendement
7 107 ) doit étre séparée de la majeure partie des positrons non modérés avant d’étre utilisée
pour les expériences. Ceci est réalisé & I'aide d’un filtre en énergie, qui prend la forme d’un
coude soumis & un champ magnétique que seuls peuvent suivre les positrons ayant la bonne
énergie. Les particules forment alors un faisceau de positrons lents guidé et accéléré vers I'échan-
tillon grace & des champs magnétiques et électriques. Les positrons monoénergétiques peuvent
acquérir des énergies comprises entre 0 keV et 50 keV ,» avec une profondeur de pénétration
allant de 0 jusqu’a 5 pm. Dans le cas depositrons monoénergétiques continu et/ou pulsé, la
spectroscopie par effet Doppler aussi bien que la spectroscopie du temps de vie de positron

peuvent étre effectuées [21].

" . Echantillon
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F1@. 2.5: Schéma représentatif de principe du faisceau de positrons lents.
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Chapitre 3

Expériences, résultats et discussion

3.1 Introduction

L’objectif principal de ce chapitre est de décrire en premier, les détails d’assemblage et de
montage du spectromeétre de temps de vie du positron (rapide-rapide) que nous avons utilisé
dans ce travail de mémoire. La source utilisée pour 'obtention des positrons énergétiques est
I'isotope 22Na. En second, nous expliquons les étapes a suivre pour Panalyse du spectre du
temps de vie du positron & aide du logiciel LT.9. Enfin, nous exposerons les différents résultats
obtenus suite & 'analyse des spectres du temps de vie du positron des échantillons de silicium

(Calibration) et du polymére (CR39).



Premiére partie

Montage du spectromeétre du temps de

vie du positron
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3.2 Description d’une chaine de spectroscopie de temps
de vie du positron

Lors de la réalisation de nos expériences nous avons utilisé un spectromeétre de coincidence
rapide-rapide (FAST-FAST coincidence en Anglais). Ce terme signifie que la mesure du temps
aussi bien que la sélection des énergies sont faites dans un canal rapide. La discrimination en
énergie des gammas 1.28 MeV et 0.511 MeV est faite dans des discriminateurs différentielles
a fraction constante, utilisant une électronique interne rapide. Le spectrométre comporte deux
voies de détection :

° Une voie START qui détecte Pémission des photons 1.28 MeV qui sont émis simul-
tanément avec les positrons.

° Une voie STOP qui détecte 1'émission des photons 0.511 MeV caractéristique de
Pannihilation du positron.Les différentes composantes du spectromeétre de temps de vie du
positron sont :

— Deux détecteurs a scintillations rapides.

— Un systéme électronique.

- Un systéme d’acquisition.

3.2.1 Détecteurs a scintillations rapides

Les deux détecteurs a scintillations rapides START et STOP sont constitués chacun d'un
scintillateur plastique de type ej 232, d'un photomultiplicateur HAMAMATSU de type H3375-

51 et d’une embase (voir les figures de 3.4.2.a jusqu’a 3.A.7).

Assemblage de chaque détecteur

Nous avons collé les photomultiplicateurs aux scintillateurs & Paide d’'une graisse optigue
de viscosité élevée. Ces derniers sont entourés de téflon afin de stopper la lumiére de tous les
cotés des scintillateurs et de laisser passer seulement les photons d’intérét (1.28 MeV et 0.511
MeV).

La figure 3.A.3 montre un scintillateur collé & un photomultiplicateur, ce dernier est couplé
avec une embase :

Le choix d’utilisation des scintillateurs plastiques est basé sur la rapidité de collecter et de
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F1G. 3.1: spectroscopie du temps de vie du positron existant au niveau du CRNA.

générer un signal lumineux, avec une bonne résolution temporelle (performante). Le role des
scintillateurs est de transformer les photons gamma émis (par la source radioactive 2 Na 1.28
MeV ou les photons d’annihilation 0.511 Ael’) en photons visibles susceptibles d’étre détectés

par la photocathode du photomultiplicateur qui posséde une fenétre en quartz.

Les photomultiplicateurs

Sous vide, chaque tube photomultiplicateur contient une photocathode qui a le role de
convertir les photons visibles en un flux d’électrons de trés faible intensité. Ces électrons sont
ensuite multipliés et accélérés par une série de dynodes qui émettent chacune n électrons pour
un électron incident (n > 1). Ainsi, un dispositif comportant » dynodes présente un coefficient
de multiplication A = nz. Sur I'anode de sortie, un signal électrique est recueilli, son amplitude

dépend de I'énergie initiale des photons gamma [7,22]. Les photomultiplicateurs sont liés aux
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a) b)

F1G. 3.2: a) Scintillateur plastique de type ej 232 (vue de face),b) la graisse optique.

embases 4 travers des connecteurs électriques. L'embase comporte deux sorties anode et dynode
en plus de Pentrée qui sert & application de la haute tension négative (Fig 3.5).
La figure suivante présente une description schématique relative au principe de la détection

des positrons, que nous avons réalisé au niveau du CRNA.

3.2.2 Systéme électronique

Sur la figure suivante, nous avons montrés les différents éléments du systéme électronique
du spectrometre du temps de vie du positron :

Les discriminateurs différentiels a fraction constante (CFDD 583)

Le passage du signal d’anode des photomultiplicateurs par les discriminateurs différentielles
a fraction constante lui permet de sélectionner des impulsions & 'aide des fenétres du SCA,
incorporées dans les CFDD en fonction de leur amplitude qui correspondent soit aux photons
gamma 1.28 MeV pour la voie START, soit a celui de 511 KeV pour la voie STOP. Une
impulsion logique va étre générée de maniére rapide par ces modules, cet impulsion va étre
utilisée par le circuit de mesure du temps, le convertisseur temps-amplitude.

~ Le convertisseur temps-amplitude (TAC)

Il est déclenché lorsqu’il recoit une impulsion logique du discriminateur START et il est ar-
rété & la réception de I'impulsion logique du discriminateur STOP. Ces signaux ne correspondent

an temps de vie du positron que si un seul positron est présent a la fois dans le matériau, ce
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4 Scinullateur

F1G. 3.3: Scintillateur collé & un photomultiplicateur (vue de coté).

qui est le cas pour une source de faible activité. Le convertisseur temps-amplitude génére alors
un signal carré lent, dont 'amplitude est proportionnelle & Pintervalle de temps séparant les
impulsions START et STOP. Cet intervalle de temps étant trés cowrt (quelques centaines de
picosecondes), un retard connu (quelques nanosecondes) est ajouté sur la voie STOP afin de se
situer dans la meilleure plage d’opération de TAC. La voie STOP fournit donc les informations
temporelles qu'on dirige vers un analyseur multicanaux MCA.

— Delay Box

On introduit un retard a 'aide d'une boite & retard (Delay box, en Anglais) pour que
I'impulsion apparaisse bien et aussi pour retarder le signal STOP par rapport au START afin
de déplacer I'événement d’intérét dans l'intervalle d’opération du TAC.

— Systéme dracquisition des spectres analyseuwr multicanal (MCA)

Les impulsions sont collectées a la sortie de convertisseur temps-amplitude (TAC) par
une carte d’acquisition de type Maestro MCB25 (Ortec) qui est incorporée dans un micro-
ordinateur. Elles sont classées et stockées en fonction de leur amplitude, dans des canaux de
largeurs Ty pour former un spectre de temps de vie. Le n*™canal correspond ainsi au nombre
du positron ayant une durée de vie comprise entre n X Ty et (n+ 1) x Tg. Ty est le temps par

canal, il est propre a chaque systéme de temps de vie (= 100 ns pour notre systéme).
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F1c. 3.4: La fenétre du photomultiplicateur.

Préparation de la source de sodium *’Na

On a utilisé comme source du positron du sodium 2 Na préparée an CRNA. La prépara-
tion s’effectue & partir d’une solution radicactive mére > NaCl saline, aqueuse et transparente
d’activité 2.5 mC', mise dans une bouteille en verre et stockée dans un contenewr en plomb.
Une goutte de quelques microlitres est soigneusement prise de la solution radioactive mére par
une micropipette déposée sur une feuille de kapton mince d’épaisseur 12 um de telle maniére a
avoir un point (source ponctuelle). L’activité de la source a préparer dépend bien évidemment
du volume choisi et donc du nombre de gouttes déposées.

Apreés avoir déposé la goutte de sodium (2 Na), une opération de séchage est effectuée afin
d’évaporer la quantité d’eau que contient cette goutte. Apres le séchage, une autre feuille de kap-
ton est collée sur la premiére (source en forme sandwich). Enfin, Uensemble (kapton/source/kapton)
est découpé sous forme d’un carré de dimension 0.5 ¢m?. La figure 3.10 montre la source 2?Na

sur le support de kapton. L'activité spécifique de la source utilisée est de 40 uCi.

Avantage de la source sodium (#*Na)

Dans les laboratoires de spectroscopie d’annihilation du positron, la source radioactive la

plus utilisée est la source de sodium (*2Na), car elle posséde les avantages suivants [6] :
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F1G. 3.5: Le principe de fonctionnement d'un photomultiplicateur.

® Emission quasi-simultanée d’un positron et d’un rayon gamma de 1.28 MeV.

@ Période radioactive de 2.6 ans, permettant des mesures de longues durées.

o  Activité spécifique élevée (2.5 mei). (unité)

® Schéma de désintégration simple, les photons d’annihilation sont aisément distingués

de ceux émis par le radio-isotope lui-méme.

3.3 Réglage du spectrométre d’annihilation du temps de

vie du positron

3.3.1 Vérification de I’état des deux détecteurs

Dans cette expérience nous avons utilisé une source radioactive #? Na (3 pCi) préparée au
niveau du laboratoire d’annihilation du positron du CRNA, pour tester les deux détecteurs.
Chaque détecteur posséde deux sorties, anode et dynode. De I'anode sort un signal négatif,
destiné aux mesures temporelles, tandis que la sortie dynode améne un signal linéaire faible
(positif) pour les mesures énergétiques. La dynode est la voie lente en revanche 'anode est
la voie la plus rapide. Les connections entre les détecteurs et les modules électroniques de la
chaine de mesure se fout par des cdbles BN( de différentes longueurs.

Les détecteurs START et STOP sont polarisés avec des tentions négatives de —2387 V et
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Sortie dynode

Haute tension

(1) (b)

Fic. 3.6: Détecteur a scintillation : (a) Pembase couplée & un photomultiplicateur,(b) une entrée
et deux sorties (anode, dynode).

—2373 V respectivement. Les signaux (anodiques et dynodiques) sont visualisés & 'aide d'un
oscilloscope rapide. Le signal dynode est amplifié avant sa visualisation sur oscilloscope. Les
signaux bipolaires délivrés par les dynodes des détecteurs START et STOP seront utilisés pour

sélectionner les énergies 1.28 MeV (START) et 0.511 MeV (STOP).

3.3.2 Tester des discriminateurs différentielles a fraction constante

CFDD

Le signal anode est amené a l'entrée du CFDD dont la sortie est visualisée (observée) sur

Toscilloscope. Les CFDD 583 de type Ortec n'acceptent que les signaux négatifs analogiques.

3.3.3 Tester du convertisseur temps-amplitude (T'CA)

Le TAC n’accepte que des signaux positifs carrés d’amplitude visualisée sur un oscilloscope.



30

Détectenr START - |

LD Al
Détecteur STOP

9

F1G. 3.7: Le principe de détection des positrons.

3.3.4 Optimisation des tensions de polarisation pour détecteurs (A

et B)

Dans cette expérience nous allons procéder a 'étalonnage des deux scintillatewrs. La courbe
d’efficacité qui représente le nombre de coups enregistrés par les détecteurs a partir d'une source
radioactive de “°Co (Pactivité = 10 pCi) en fonction de la tension de polarisation, On cherche
dans cette expérience la tension optimale pour Pefficacité des deux détecteurs.

Les détecteurs ont été polarisés avec des tentions négatives variant de —1000 V' & —3000 V.

Nous avons mesuré dans cette expérience le bruit de fond N’ pour chaque détecteur sans
source. Par la suite, la mesure du nombre de coups N a été faite pour chaque détecteur avec
une source de cobalt (%9C0). Enfin, on élimine le bruit de fond (di aux détecteurs et expéri-
mentateurs) comme suit : AN = N — N/.

Les signaux dynodiques pour chaque détecteur ont été visualisés sur un oscilloscope rapide
de fréquence 1GH =.

D’aprés la courbe d’efficacité, nous avons remarqué que la variation de fonctionnement du
détecteur A est identique a la variation du détecteur B (tension dynodigue).

— A partir de la courbe d’efficacité qui représente la variation de nombre de coups en fonction
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F1G. 3.8: les différents éléments du systéme électronique.

de la tension (négative), nous tirons les points suivants :
— Les deux détecteurs ne fonctionnent pas pour des tentions de : [-1000, —2220] V-
— Le palier d’efficacité de chaque détecteur (le bon fonctionnement du détecteur ou la tension
optimale) pour des tentions de : [-2220, —2720] V.
— Les détecteurs ne fonctionnent pas (saturation) pour des tentions V' > —2720V.
La tension de polarisation optimale choisit : V3= —2373 V et V= —2387 V
Chaque détecteur est polarisé selon notre choix basé sur I'obtention d’un meilleur fonction-
nement. Cette tension de polarisation est choisie parmi les points d’efficacité au moyen d'un
oscilloscope dans le but de créer les deux vois START et STOP :
mw START : permet seulement le passage des signaux qui correspond a la naissance du
positron (1.28 MeV).
] STOP : permet seulement le passage des signaux qui correspond & 'annihilation du

positron (0.511 MeV).
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FI1G. 3.9: Matériel utilisé lors de la préparation de la source.

La technique de mesure du temps de vie du positron est réalisée a Paide :
De deux détecteurs a scintillations plastiques de type ef 232 couplés a deux photomul-
tiplicateurs de type H3378-51 et deux embases.
D™un module électronique CFDD 583 de type Ortec, un convertisseur amplitude-temps
(TAC), une alimentation modeéle NHQ205M et un Delay Box modéle DB 463
A : Détecteur STOP (petite dimension). B : Détectewr START (grande dimension).

3.3.5 La sélection des énergies START et STOP

Méthode par oscilloscope La sélection des énergies 1.28 MeV (START) et 0.511 MeV
(STOP) se fait par le biais d'un analyseur monocanal (SCA : signal canal analyser) incorporé
dans chaque CFDD. La sélection des énergies demandera de faire en premier la visualisation
des signaux dynodiques relatifs anx détecteurs START et STOP en présence de la source de
sodiim (*Na). La figure 3.A.14, montre le signal visualisé sur Poscilloscope que délivre la
dynode du détecteur START. Ce signal comporte deux paquets énergétiques de 1.28 MeV et
0.511MeV.

Dans les deux branches START et STOP, on fait donc cette sélection des énergies consiste
a éliminer la contribution des énergies 0.511 MeV au signal dynodique du détecteur START et

celle des 1.28 MeV au signal de la dynode du détecteur STOP. On sélectionne les deux énergies
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al by

F16G. 3.10: a) Source 2 Na avec support de kapton b) support de kapton.

1.28 MeV et 0.511 MeV tout en tenant en compte des fronts Compton d’énergies maximales
de 1.06 MeV et 0.34 MeV, respectivement.
® Pour le signal START

L’amplitude visualisée sur Poscilloscope est de 2.5 V.

128 MeV — 25V

0.7 MeV —2=136V

On enléve jusqu’a 1.36 V' d’amplitude pour éliminer toute énergie inferieure & 0.7 MeV .
° Pour le signal STOP

Lamplitude visualisée sur Ioscilloscope est de 1.40 V.

0.511 MeV — 140V

034 MeV — =093V

On enléve jusqu’a 0.93 V d’amplitude pour éliminer toute énergie inferieure a 0.34 MeV.

1.28 MeV — 392V

0.6 MeV - 2=183V

On diminue I'amplitude jusqu’a 1.83 V" afin d’éliminer toute énergie supérieure & 0.6 MeV/.

Méthode par le comptage (counter-time) Dans cette méthode, la sélection des deux
énergies 0.511 MeV et 1.28 MeV ne se fait pas sur Poscilloscope, pour cela nous avons utilisé
un compteur « counter-time» modeéle Ortec 776. Ce compteur mesure le nombre de coups qui

correspond aux changements des fenétres de CFDD (START et STOP). Le réglage des fenétres



34

Courbe d'étalonnage du detecteur START
a scintillateur ¢j 232 (grande dimension)
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I'1G. 3.11: La courbe d’efficacité du détecteur START (B).

au niveau des CFDD s'effectue & l'aide des potentiometres UPL (Uper Limit Level) et LLW
(Lower Limit Level) qui se trouvent au niveau de chaque détecteur. Pour chaque détecteur, la
sortie du CFDD en provenance de la voie dynode est branchée & un compteur et un nombre
de comptage est enregistré a chaque fois que LLW change. Ainsi, cette opération permet de
reproduire le spectre énergétique de la source de 2 Na et par conséquent de délimiter les régions
des énergies 1.28 MeV et 0.511MeV (figure 3.14). Une fois ces régions délimitées, les fenétres
des deux CFDD (START et STOP) sont ajustées, tenant compte, des valeurs respectives des
UPL et LLW. De cettefacon, seuls les énergies 0.511 MeV et 1.28 MeVsont détectées dans
les branches START et STOP du spectrométre du positron. Cette opération est dénommeée
sélection des énergies.

Nous avons remarqué que la courbe contient deux pics correspondant aux énergies 1.28 M el
et 0.511 MeV. On s’intéresse a la région START (des énergies 1.28 MeV'), donc nous éliminons
la contribution d’énergies 511 keV. La limite inferieure du paquet énergétique 1.28 MeV (figure

3.15), correspond & une valeur LLW égale & 2 mV et la limite supérieure a la valewr UPL= 4.5



Courbe d'étalonnage du detecteur STOP

50000 a scintillateur ¢ 232 (petite dimension)

40000 -
Qb i |
é 30000 - . LS ;
® e l 2720 v
2 .

-22
@ 20000 2220 v
e
E | .
o
Z 10000
" .

1000 1200 1400 1600 1800 2000 2200 2400 2600 2800 3000
Tension négative (v)

F1G. 3.12: La courbe d’efficacité du détecteur STOP (A).

mV.

La sélection des énergies dans la branche STOP, consiste & éliminer la contribution des
énergies 1.28 Mel au signal de la dynode du détecteur STOP, dans ce cas nous nous intéressons
au paquet des énergies 511 keV, & partir du spectre énergétique du spectre de la source ?Na
en fonction d' UPL pour la voie STOP (voir la figure 3.16) qui prend une allure semblable a
celle du détecteur START. Les valeurs des fenétres de LLW et UPL du CFDD STOP sont

respectivement égaux & 0.7 mV et 1.1 mV.
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Paquet d'énergie

de 1.28 MeV

F1G. 3.13: Signal dynode du détecteur START avec les paquets d’énergie 1.28 MeV et 511
KeV.

3.4 La calibration du spectrométre du temps de vie du
positron (la détermination de la résolution instru-
mentale « temporelle »)

Nous avons réglé les fenétres des CFDD START et STOP puis nous avons relié par des
cables BNC' les sorties de ces CFDD aux entrées START et STOP du TAC. La sortie du CFDD
START arrive & Pentrée START du TAC, celle du CFDD STOP est connectée a une boite
de retard qui a pour but de décaler le spectre de temps de vie du positron dans une région
Iinéaire du TAC et de retarder le signal STOP par rapport au signal START. Le signal STOP
retardé est recu & Uentrée STOP du TAC qui délivre alors un signal directement 1ié a 'entrée
ADC de la carte d’acquisition Maestro 32 incorporé dans le micro-ordinateur. Cette expérience
g’effectue comme les mesures du temps de vie sauf que la source & positrons est remplacée par
une autre de °Co en absence d’échantillons. Le °Co émet quasi-simultanément deux gamma
d’énergie 1.17 et 1.33 MeVqui remplacent dans le circuit de coincidence les photons 1.28 Mel/

et 0.511 MeV. Durant cette expérience de calibration des fenétres des CFDD START et STOP
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F1G. 3.14: Spectre énergétique de la source 2 Na en fonction d’ UPL pour la voie START.

correspond au méme réglage que celui effectué avec la source 2 Na afin d’obtenir une bonne
approximation de la courbe de résolution. La calibration consiste & déterminer la valeur de la
résolution temporelle du spectromeétre (contribution de la source) et de la valeur du canal en
temps. Dans la branche STOP du spectrométre, nous avons inséré cinq valeurs de retard et
collecté cing gaussiennes qui représentent le maximum des événements de coincidence des deux
énergies 1.17 MeV 1.33 MeV.

Les expériences de résolution en temps ont été faites pour plusieurs temps de retard (2,6, 8, 10
et 12ns ) du signal STOP, le retard inséré est optimisé de facon a avoir la meilleure résolution
du systéme. L’acquisition des spectres a été faite sur la carte d’acquisition.

Afin de calculer la fonction de résolution temporelle et aussi la valeur du canal en temps
& partir des cing gaussiennes collectées pour les temps de retard de 2,6,8,10 et 12ns. Nous
adoptons la marche suivante : On calcule les valeurs des largeurs & mi-hauteurs des deux

gaussiennes ACh puis la valeur du canal en temps Tyqui est égale au rapport :
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F1G. 3.15: Spectre énergétique de la source 2 Na en fonction d’ UPL pour la voie STOP.

At

= AChom (B4

To

At : Représente la différence des temps de retard insérés.

AChyax : Représente la différence des canaux qui correspondent au maximum de coups
dans les deux gaussiennes.

Les étapes de calcul sont les suivantes :

® Premiére gaussienne : le temps de retard vaut 2/900 ns :

%40 = 770 coups.

Chpax1 = 225; Nombre de coups= 1540 Coups;
Chl =2'293

C/Lg =227

—+ ACh =4

© Deuziéme gaussienne : le temps de retard vaut 6/900 ns :

Chpax2 = 306; Nombre de coups = 1640 Coups;; @ = 820 coups.
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F'1G. 3.16: Courbe des cing gaussiennes de notre calibration.

Chy = 304
— ACh=4
Chy = 308
) Troisiéme gaussienne : le temps de retard vaut 8/900 ns :
Chyaxs = 347 ; Nombre de coups = 1697 Coups ; %QZ = 850 coups.
Chy = 345
— ACh=14
Chy = 349
e Quatrieme gaussienne : le temps de retard vaut 10/900 ns :

C'himaxa = 387; Nombre de coups = 3477 Coups ; —27—7 = 1738.5 coups.
Chy = 388

O’IQ = 380
® Cinquiéme gaussienne : le temps de retard vaut 12/900 ns :

— ACh =4

Chyaxa = 428 ; Nombre de coups = 1525 Coups ; 1522—5 = 762.5coups.
Chy = 426

— ACh =4
Chy = 430
La valewr d'un canalentemps Ty :
— At fa—t3 e 8= 2 o
10 = Rty ™ TGy = 3t = 11 = 0-04878 ns/Ch.

La résolution temporelle du spectrométre (la largeur & mi-hauteur) :



40

FWHM =Ty x ACh =0.04878 x 4 = 0.195 ns
Les parameétres expérimentaux déduits & partir de ces courbes sont :
Le canal en temps Ty qui est égal & 0.04878 ns/Channel.
'La résolution temporelle (la largeur & mi-hauteur) FWHM est de 195 ps .
Nous avons assimilé ces valeurs comme des parametres de calibration qui vont étre injectées

lors de Panalyse des spectres de temps de vie du positron.

3.4.1 Droite de calibration (la pente de calibration Tj )

Dans cette étape, on doit déterminer la valeur d’un canal en temps T} , avec une deuxiéme
méthode qui consiste & trouver la valeur du canal maximal pour chaque temps de retard (2
,6,8,10 et 12 ns ) inséré dans la branche STOP du spectrométre. Par la suite, on va tracer la
droite de calibration qui est la variation de temps en fonction de canal. Enfin, on détermine la

pente de cette droite qui est la valeur du canal en temps égale a 0.04899 ns/canal.

Droite de calibration
pente de calibration: T = 0.04899 ns/Canal
19 >
= i
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F1G. 3.17: Calibration du spectromeétre : valeur d’un canal en temps.
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Deuxiéme partie

spectres de temps de vie de silicium et

de polymeére de CR39 :



3.5 Simulation

Le programme de simulation utilisé pour 'analyse des spectres de temps de vie des positrons
est : LT _92. Dans ce logiciel tous les parametres obtenus (Tp, FW H M et correction de source)
sont fixés. Le nombre de composantes du temps de vie dun matériau étudié dépond des défauts
existants et leurs intensités. Ainsi, on calcule les composantes du temps de vie du positron et

leurs intensités respectives avant et aprés correction de source.

3.6 Préparation des échantillons pour la PALS

Dans le but d’effectuer les mesures de PALS, la source de sodium (**Na) est placée en
sandwich entre deux échantillons identiques de types CR39 ou Silicium standard. L’ensemble
(échantillon/source/échantillon) est par la suite fixé sur un support en cuivre (figure 3.18) qui
contient un orifice circulaire de 0.5 cm de diamétre et ce pour permettre au gamma d’annihi-

lation propres & 'échantillon d’étre détectés.

16, 3.18: Porte échantillon utilisé dans les expériences du temips de vie du positron.

Avant de commencer de faire une acquisition d’un spectre de temps de vie du positron sur
un échantillon étudié, on doit faire la collection d'un spectre de temps de vie du positron pour
un échantillon standard connu. Dans notre cas, nous avons réalisé I'acquisition d’'un spectre a

un million de canaux pour le silicium (7 = 218Ps) utilisé comme standard.
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3.7 Influence de la résolution

En pratique, la technique du temps de vie exige une précision dans la mesure de 'écart de
temps séparant la naissance du positron de son annihilation. Pour cela, on utilise une représen-
tation mathématicque qui permet de corriger par le calcul le spectre de résolution expérimental.
En fait, on construit la convolution de la courbe de résolution R(#) et d’un nombre fini d’expo-

nentielles représentant chacune une composante de temps de vie :

Th
N(t)=R(t) x > Nyuc ™+ B (3.2)
i=1
La courbe de résolution du spectrometre R(t) peut étre approximée adéquatement par une seule
gaussienne ou par la somme de deux ou trois gaussiennes.

B : Bruit de fond considéré comme constant.

A; : Constante de décroissance propre a la population du positron «i».

L’analyse du spectre de temps de vie mesuré consiste en premier lieu a calculer les valeurs
N(t) théoriques en présumant certains parameétres physiques et en supposant déja connu la
courbe R(t). Ces valeurs calculées sont alors comparées aux données expérimentales. Le calcul
est continu jusqu’a obtention d’un bon accord statistique entre le spectre théorique et celui
expérimental. Le résultat final est une estimation rigoureuse des intensités I; et taux de désin-

tégration )\; qui dépendent fortement de la fonction R(t) utilisée.

3.8 Analyse des spectres du temps de vie du positron

Le spectre expérimental du temps de vie N(t) , représente la probabilité d’annihilation du
positron a un temps £. Il est constitué des composantes de déclin exponentielles qui sont données

par la relation suivante :

N(t) = —_‘Z;(t) =3 L2 (3.3)

i
N(t) : Population du positron dans différents états a Uinstant £ .
7; : Temps de vie caractéristique de 'annihilation dans Pétat 1.
I; - Intensités correspondantes.

L’équation 3.1 nous montre que le spectre expérimental est la somme du bruit de fond et
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du produit de convolution de la distribution statistique des annihilations en fonction du temps.

La fonction de résolution R(t) a la forme d'une gaussienne (figure 3.19) [7].

Froduit de conveletion de Iz fonction de résolution et de

 toncrion e resaintion Ry Ia semtue des exponentielles décroissantes

i ]
{ :
T T :
g § »'
f- ! *
| e : ;
¥ AR :
] e s :
= ]
! o i i
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i {
3 H 13
{ 3

t i

1

Bruit de fond

F1G. 3.19: spectre de temps de vie du positron.

Pour faire notre simulation, nous avons utilisé¢ le logiciel LT.9 (life time version 9) dans le
but de réaliser notre analyse des spectres du temps de vie du positron. Avant de déduire les
temps de vie du positron pour un échantillon étudié, il faut d’abord déterminer la contribution
de la source de sodium (**Na) au spectre de temps de vie. Cette contribution est double : la
premiére est liée & 'annihilation des positrons dans le support de la source ( kapton), la seconde
a lannihilation des positrons dans le sel de sodium (*Na). L'épaisseur du kapton ainsi que
la quantité de sel déposé sont deux parameétres qui influent sur la fraction d’annihilation des
positrons dans la source. Afin de déterminer cette contribution, on a utilisé un échantillon sans
defauts qui est le silicium car il est disponible et on connait son temps de vie unique 7 = 218 Ps).
Une fois acquis le spectre de temps de vie du positron de 1'ensemble (silicium/source/silicinm),

on procéde & son analyse par le logiciel LT.9.
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TaB. 3.1: Temps de vie caractéristiques de la source et sa contribution au spectre du temps de
vie du positron.

Composante de la source”? NaCl Temps de vie caractéristique (ns) Contribution (%)
Tk 0.3820 30.7216 (%)
Tg 2.0646

B

3.9 Analyse du spectre de calibration : correction de
source

Aprés avoir soustrait le bruit de fond du spectre expérimental, le programme calcule un
spectre théorique a partir des données introduites par 'utilisateur : FW H M, nombre de com-
posantes 7; (éventuellement leurs valeurs) et les composantes de la source (temps de vie et
intensités associées). Il compare alors le spectre expérimental & celui théorique et par itérations
successives, recherche le spectre théorique le mieux ajusté. La décomposition d'un spectre de
temps de vie dépend essentiellement du nombre de composantes dans le spectre de résolution
et des statistiques de mesures [7]. Le choix du canal & partir duquel on commence Panalyse est
trés important ( Panalyse & partir de 25%, puis 50% du spectre du temps de vie de positron a
donné un mauvais fit avec une résolution trés élevée). Une bonne décomposition serait de com-
mencer ’analyse en prenant 75% de la partie droite du spectre du temps de vie du positron.
Un exemple de spectre de calibration de 1'échantillon Si aprés Pextraction de la contribution
de la source a été analysé par trois composantes de temps de vie du positron (71,72,73 ) qui
sont clairement traduites sur la figure 3.19 par trois déclins exponentielles. Il est bien connu
¢q’on bon fit est caractérisé par une variance proche de 1. La figure 3.20 montre le spectre de

temps de vie du positron.

Les résultats de l'analyse du spectre de silicium, aprés correction de source sont listés
ici-bas.
Dans cette étape nous avons analysé le spectre de silicium puis extrait le taux de confri-
bution de la source de l'ordre de 30.7216%. 7x et Tg sont les deux composantes de temps de
vie caractéristiques du kapton et du sel. En fait, leurs valeurs et intensités respectives sont

mentionnées sur le tableau suivant :
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F1G. 3.20: Spectre de 'analyse du temps de vie du positron de I'échantillon de silicium : spectre
de calibration (correction de la source).

3.10 Irradiation alpha et analyse des spectres de temps
de vie du CR39 :

3.10.1 TIrradiation de CR39 par les particules alpha

Pour la préparation des notre échantillons on a utilisé un film de CR39 d’épaisseur 500 prm.

Le découpage du film a été fait par un appareil Laser qui a permis d’avoir des échantillons de

dimensions lem z lem.

Lirradiation des échantillons de CR39 par les particules alpha a été faite au nivean du

centre de recherche nucléaire Draria (CRND). Cette irradiation se fait par 'utilisation d'une

source d’américium ! Am d’activité 5 uCi (T% = 432ans) possédant une énergie E, = 5 MeV .

Le flux incident est calculé par la formule suivante :

A

d—
dy2

(3.4)
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F1G. 3.21: Résultats d’analyse du spectre de silicium.

r : Distance source-échantillon CR39.

A, : Pactivité de la source ' Am en Bg (des/s).

Sir =1 cm on trouve ® = 1.4729 x10* des/s.

. Le
calcule du parcours des particules alphas dans le CR39 a été fait au moyen du code SRIM.

Pour modérer Iénergie, nous avons utilisé des collimateurs de différentes longueur

Nous avons utilisé des échantillons irradiés & des énergies 1.5, 2.5 et 4.5 MeV. Analyse du spectre

du CR39 non rradié



Fi1G. 3.23: Le collimateur : a) vue de face; b) vue de coté.

3.10.2 Analyse du spectre du CR39 non irradié

Avant d’exploiter les spectres de temps de vie correspondants aux échantillons CR39 irra-
diés, nous avons en premier analysé a laide du logiciel LT.9, le spectre PALS du CR39 avant
nradiation. Ceci nous permettra de distinguer Ueffet des irradiations sur la valeur et U'intensité
de la fraction ortho-positronium qui s’est formé dans le volume libre du CR39.

La décomposition des spectres a été faite avec trois composantes du temps de vie du po-
sitron (71,72,73). La plus courte 71 possédant une intensité I;, a été attribuée a l‘annihilation
du para-positronium (p-Ps); la composante intermédiaire To ayant une intensité Ir est due a

IFanmihilation du positron libre. La plus longue composante, 73 avec 'intensité I3 est le résultat
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de I"annihilation pick-off de I‘ortho-positronium (o-Ps) dans le volume libre du polymére [23-
24]. Cette longue composante est trés sensible aux changements structuraux de ce polymére. En
effet, le temps de vie de I‘0-Ps est directement corrélé avec la taille des trous du volume libre,
tandis que son intensité contient l'information sur la concentration des trous du volume libre
[23-24]. Pour chaque énergie d‘irradiation du CR-29, nous avons extrait, & partir des spectres,
la valewr du temps de vie del‘o-Ps. Le comportement de 0-Ps sera discuté en fonction de
Pirradiation.

A partir du spectre de temps de vie du positron dans le CR39 non irradié (Figure 3.24),
nous avons extrait les trois composantes : 7;= 0.190ns correspondant au temps de vie du p-Ps,
To= 0.420 ns attribué au temps de vie du positron libre et 73=1.790 ns est le temps de vie de
la fraction ortho-positronium. Ces composantes possédent les intensités suivantes : I;= 32.82%

pour 71, Iy= 46.53% pour 19 et L= 20.65% pour 73.

Cr-39 Vierge 10617 Vert: spectre expérimental.
300 000 - . : : :

150 000 13 "":::--—.~-, Rcuge ; EPEEU'EthéOﬁque.
Gris: temps de vie dusel {7.;.

“temps devie dukapton

- temps de vie dupara-

Counts

positronium 7.,

Rose : temps de vie dupositrox
fibre ..

Noir: temps de via d ortho-

\-";""=~"':"‘1'-"':‘-'posin'oniumr;.
0 5 10 15 20 25 30

time [ns]

F1G. 3.24: Spectre du temps de vie du positron du CR39 non irradié.

3.10.3 Analyse des spectres du CR39 pour différentes énergies d’ir-

radiation

Les figures 3.25, 3.26 et la figure 3.27, représentent, les spectres du temps de vie du positron de

nos échantillons CR39 irradié avec des énergies 1.5 MeV, 2.5 MeV et 4.5 MeV respectivement.



L’analyse a été toujours faite par le logiciel LT9.2.

Bert: spectre expérimental.
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F1a. 3.25: Spectre du temps de vie du positron du CR39 irradié a I’énergie 1.5 MeV.

Dans notre étude, nous nous intéressons, en particulier a ’évolution de la composante du
temps de vie 73 de l'ortho-positronium qui peut donner une information sur le changement du
volume libre suite aux irradiations. La figure 3.28 montre ’évolution de 75 (ns) en fonction de
Iénergie des particules alphas pour tous les échantillons. Aussi, le tableau 3.19 récapitule les
valeurs de 73 et leurs intensités correspondantes I5.

D’aprés la courbe 3.28, qui représente 1'évolution du temps de vie de la fraction ortho-
positronium en fonction de la fluence des alphas, on constate la remarque suivante :

On observe une rapide augmentation de la valeur du 73 qui passe de 1.790 ns pour 0 MeV
{échantillon non irradié) & une valeur de 1.8 ns, pour une énergie d’irradiation de 4.5 MeV .

Plusieurs travaux ont montré que, le changement du volume libre dans les polymeéres, est géré
par les phénomeénes de scission et réticulation des chaines [25]. Dans notre cas, Paugmentation
peut étre due au phénomeéne de scission des chaines qui cause une augmentation du volume
libre. Afin d’estimer le rayon R et le volume libre moyens dans le polymére CR39, nous avons

utilisé le modele de Tao-Fldrup, en approximation sphérique, donné par la relation suivante
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F1G. 3.26: Spectre du temps de vie du positron du CR39 irradié & I'énergie 2.5 MeV.

TAB. 3.2: Les temps de vie du positron t3 et les intensités respectives I3 des échantillons de
CR3Y irradiés a différentes énergies.

Echantillons 73(ns) (£0.001) I3(%)

Vierge 1.790 20.65
1.5 (MeV) 1.792 21.15
2.5 (MeV) 1.797 20.73
4.5 (]WGV) 1.800 20.67
[26] :
2rR) !
19 = 0.5 % {1 — % + % sin ——]7;01?} (ns) (3.5)

Ry = R+ AR; AR = 0.1656 nm, épaisseur du nuage électronique autour du volume libre.
La taille moyenne du volume libre a été calculée en utilisant Pexpression donnée pour le
calenl du volume d’une spheére :

. .3
v T (3.6)

Le tablean 3.3, résume les différentes valeurs du rayon et du volume.
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F1G. 3.27: Spectre du temps de vie du positron du CR39 irradié a énergie 4.5 MeV .

TaB. 3.3: Les différentes valeurs du rayon et du volume relatif & la variation de t3 pour les
différentes énergies d’irradiation.
P >
Echantillon 73(ns)73(+0.001) Rayon (A%) Volume A°

Vierge 1.790 2.654 78.265
1.5 (MeV) 1.792 2.656 78.442
2.5 (MeV) 1.797 2.661 78.886

5 (MeV) 1.800 2.664 79.153

A partir du tableau 3.21, il est clair que le rayon de 'espace libre augmente lentement
lorsque énergie augmente. Cette augmentation indique que la taille de Pespace libre augmente

aussi et confirme le résultat relatif a la variation de 73.
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F1G. 3.28: L’évolution du temps de vie de la fraction ortho-positronium en fonction de Iénergie
d’irradiation.
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Conclusion générale

Nous avons réalisé dans ce travail de mémoire le montage d’un spectrométre de mesure
de temps de vie du positron. Par la suite, nous avons étudié effet d’irradiation alpha sur le
changement de la microstructure des échantillons CR39. Nous avons effectué des expériences de
mesure de temps de vie du positron (PALS) 4 I'aide du systéme de coincidence rapide qui utilise
une source radioactive ** Na préparée au niveau de centre de recherche nucléaire (CRNA ). Avant
d'effectuer les expériences PALS sur les échantillons C'R39, nous avons optimisé les différents
parameétre expérimentaux pouvant donner une meilleures résolution temporelle du spectrométre
du positron. Ainsi, dans ce travail de mémoire une valeur de résolution instrumentale égale a
195 Ps a été trouvée. Nous avons utilisé le logiciel LT.9 pour 'analyse des spectres du temps de
vie du positron des échantillons CR39 irradiés aux particules. La décomposition des spectres
a été faite trois composantes du temps de vie du positron (71,75 ,73 ) avec des intensités
respectives (I1,l5,13). La plus courte 7, possédant une intensité I; a été attribué a 'annihilation
du par-positronium (p — Ps), la composante intermédiaire 7, ayant une intensité I, est due
I'anmihilation du positron libre. La plus longue composante 73 avec intensité I3 est le résultat
de 'annihilation pick-off de Portho-positronium(o — Ps) dans le volume libre du polymére. Le
temps de vie du para-positronium et du positron libre est constant. Dans notre étude, nous
nous somme intéressés, plus particuliérement, a 1’évolution de la valeur de la composante 75
en fonction de I'énergie d’irradiation. A propos de la variation 73 , nous avons observé une
rapide augmentation de la valeur du 75 qui passe de 1.790 ns pour 0 Mev ot le temps de vie
de Yortho-positronium augmente rapidement pour atteindre une valeur de 1.8 ns, pour une
énergie d’irradiation de 4.5 Mev. Cette augmentation peut étre due au phénoméne de scission
des chaines dans le CR39 qui cause une augmentation du volume libre. Afin d’estimer la taille
moyenne du rayon (R) du volume libre moyens dans le polymére CRS39, nous avons utilisé

le modéle de Tao-FEldrup, en approximation sphérique, ot nous avons une augmentation des



Ot
i

valeurs de rayon et du volume. Il est clair que le rayon de lespace libre augmente lentement
lorsque U'énergie augmente. Cette augmentation indique que la taille de ’espace libre augmente
aussi et confirme le résultat relatif A la variation de 75 .

Nous espérons que ce travail modeste fournit un plus & la littérature concernant le montage
d'im spectrométre de mesure du temps de vie du positron, Poptimisation et I'application a
Pétude de matériau irradié aux particules alpha. Nous visons & 'avenir de faire des études et des
expériences pour mesurer 'énergie de Fermi pour différents métatu{ en utilisant I'annihilation

des positrons dans la matiére et des recherches profondes sur les méthodes de calculs.



Annexe A

Annexe

The LT program [J.Kansy, Nucl.Instr&Meth A374(1996) 235] has been designed in the
DELPHI programming language. The program uses the WINDOWS framework, so it possesses
standard appearance and provides familiar operating system.

THE THEORETICAL MODEL

The shape of the theoretical lifetime spectrum is determined on the basis of the following
assumptions :

COMPONENTS

The spectrum consists of a sum of a few components - discrete or/and continnous ones :

— A discrete component

Clise = — (A1)

It depends on 2 model parameters - the component intensity I, and the parameter 7, called
here a lifetime (not mean-lifetime although, in reality, it is a mean lifetime of positrons).

— A conlinuous component

Ceont = / Ln_()\)d/\]'/\e,(—’\t) (AQ)
0

It is built-up from a continuous sum of the curves of type (1), taken with

— the log-normal distribution :

L —[In()) — In(L)]?
Ly(N)dA = (27r)"§rf“e><p{ [In( )QU;(”’) ] }X“ldA (A.3)
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"The continuous component depends on 3 model parameters : the component intensity I,

the mean-lifetime T

o0 02
T= / L,(A)dIN™! = 74l (A.4)
Jo
and the standard deviation from the mean- lifetime a,
G = / Ly(N)dAA™ = 7)2 = 72[e” — 1] (A.5)
0

RESOLUTION
Each component (discrete or continuous) is involved with the spectrometer resolution
function. Two models of the resolution function can be used for approximation of the real
shape of this function :

— A Sum of Gaussians

In this case, the resolution is expressed by the sum of three terms,
R = foG(t, FWHM,,0) + f,G(t, FW HM,, A1) + foG(t, FW HM,, A) (A.6)

where G(t, FWHM, A) is a Gauss function of time, centered at A. FWHM is the full
width at its half of mazimum and f; is a relative fraction of the i-th term.

— Eaponential Sided Gaussian function (ESG)

Alternatively, the resolution function is approximated by the - Exponential Sided Gaussian

function (EFG), i.e. by a Gaussian convoluted (®) with two exponential functions :
R=G(FWHM)® ) @ e(F) (A7)

where FWHM - is the full width at half of the gaussian maximum and 7l , 7r - denote
some constants called here tau-left and tau-right, respectively.

THE COMPONENTS CONVOLUTED WITH THE RESOLUTION CURVES

— A discrete component convoluted with the "Sum of Gaussians”

The real shape of a discrete component depends on the type of the resolution function taken

imto account. In the case of resolution function expressed by eq. (6), the discrete component
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transforms into :

My, = I [foF (ty, T,50) + fiF (tx — Ay,T,51) + foF (te — Ag,T, 52) (A.8)

where

tr denotes the time related to the k-th channel,

1 g tre
F(te,r,s) = 5[V (ti57,5) = Y (tn, 7,8) + @(?’“) - @(%)} (A.9)
Y (i1, ) = enm o[- — Lot (A.10
BT,8) = €1 Q[ — e .10)
1 1 )
§ == 5(]112)‘5 X FWHM et ®(z)=1— erf(x) (A.11)

— A discrete component convoluted with the ESG

Alternatively, a discrete component, modified by the resolution function (7) can be expressed

by :

M (ty) = I [aF(ty,7,5) + oy F(—ty, 703 s) + 0. F(tg, 7r; 8)] (A.12)

Where

[ S A (G CARE) K Coprs | o) (A-13)

2
T,

a =

— A continuous component convoluted with the "Sum of Gaussians"
A continuous component modified by R of form (6), can be obtained by integration of M(tk)

eq. (8) with the log-normal distribution (eq.3) :

Mot = / La(\)dAM (t) (A.14)
40

This integral cannot be integrated analytically, so the program calculates it numerically.
— A continuous component convoluted with ESG
A continuous component, modified by R of form (7) is calculated numerically from an

integral similar to that given by eq. (13), but now instead of M (tk) the M’ (tk) function (eq.11)
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is integrated :
M, (4) = / Ln(N)AAM' () (A.15)
Jo
RESULTANT SHAPE OF THE SPECTRUM
— A lifetime spectrum consisted of n components is described by the formula :

N(tx) = No»_ M;(ty) + B,j =1..n. (A.16)

where N is the total number of counts under the spectrum, B -is the number of counts in
the background and denotes a spectrum component of any of the type : M eq. (8), M’ eq.(11),
Mcont eq.(13) or M’cont eq.(14).
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