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Introduction

La méthode PIXE (Particle induced X-Ray Emission) est une méthode d’analyse élémentaire
non destructive, basée sur la détection des rayons X caracteristiques émis par un échantillon
lors de son irradiation avec un faisceau d’ions. Elle est largement utilisée avec des faisceaux
d’ions légers (H" et He™) de quelques MeV dans plusieurs domaines comme I’étude de
I’atmospheére, I’archéologie et I’art, la géologie, le biomédical (Smit, 2005). Avec des faisceaux
de plus haute énergie (quelques dizaines de MeV), la méthode PIXE a été utilisée dans le
domaine de la géologie pour I’analyse des éléments traces (Pineda, et al., 1991) et dans le
domaine de I’art pour I’analyse de tableaux ou de pieces de monnaie anciennes (Denker, et al.,
2005a).

Il'y a plusieurs avantages a utiliser la méthode PIXE a haute énergie : on excite plus facilement
les raies K (section efficace plus importante) qui sont moins nombreuses que les raies L (facilite
I’analyse des spectres obtenus) et qui, ayant des énergies plus grandes, vont étre moins atténuées
dans I’échantillon (possibilité de faire une analyse en profondeur). A titre d’exemple, les objets
d’art ont souvent une couche de protection en surface de quelques dizaines de micrometres
(oxydation, corrosion, protection, ...), avec une composition chimique differente du volume et
que I’on ne peut pas enlever sous peine d’altérer I’échantillon. Outre les applications
précédemment citées, la méthode PIXE a haute énergie est en cours de développement au
cyclotron ARRONAX-Nantes(France) afin d’en explorer le potentiel pour des analyses
qualitatives et/ou quantitatives.

Pour réaliser des analyses PIXE quantitatives, il est nécessaire d’avoir une bonne connaissance
de la section efficace d’ionisation des couches internes des atomes avec les faisceaux d’ions. Il
existe énormément de travaux, anciens et recents, sur la mesure des sections efficaces
d’ionisation avec les faisceaux de basse énergie et ce pour une large gamme de numeéro
atomique, Z, allant du carbone jusqu’a I’uranium (Paul, et al., 1989), (Kahoul, et al., 2011). Par
contre, a haute énergie, il existe peu de données expérimentales. Pour la gamme d’énergie 10-
30 MeV/u, on trouve une grande disparité entre les mesures existantes comme dans le cas du
cuivre et du titane [ (Akselsson, et al., 1974), (Poncet, et al., 1979)]. Pour la gamme d’énergie
entre 30-68MeV/u, les données sont quasi-inexistantes pour les différents éléments. Parmi ces
rares données, on trouve celles de Pineda et al [ (Pineda, et al., 1990), (1990a)] qui donnent des
mesures de sections efficaces de production des raies K pour les éléments des terres rares et
lourds avec des protons de 66 MeV et 68 MeV, et celles de Denker et al (Denker, et al., 2005)
qui a déterminé la section efficace d’ionisation de la couche K pour les éléments Ti, Cu, Mo,
Sb, Ho et Au avec des protons de 68 MeV. Du point de vue théorique, la section efficace
d’ionisation a été d’abord calculée par le modéle PWBA (Plane-Wave Born Approximation)
basé sur I’approximation de Born des ondes planes (Merzbacher, et al., 1958). Ce modele n’est
pas en accord avec les données expérimentales (Lopes, et al., 1978) et des corrections ont été
rajoutées par (Brandt, et al., 1981) qui prennent en compte les corrections suivantes : I’effet de
perte d’énergie de la particule incidente lors de I’ionisation (E), la correction de la déviation
coulombienne de I’ion incident (C), I’effet de perturbation des états stationnaires de I’électron
de I’atome cible par I’ion incident (PSS) et la correction relativiste des électrons de la cible (R).
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Ce nouveau modele, appelé ECPSSR, a été validé par les données expérimentales a basse
énergie (quelques MeV/u) (Lapicki, 2005). Par contre, & haute énergie, le manque de données
expérimentales n’a pas permis pas de vérifier son comportement.

Des donnees expérimentales de section efficace d’ionisation sont donc nécessaires pour, a la
fois, contraindre les modeles théoriques existants a haute énergie et mettre en ceuvre de maniére
quantitative la méthode PIXE a haute énergie. Le premier objectif de ce travail est de réaliser
des mesures de sections efficaces d’ionisation entre 30 et 68 MeV sur une large gamme de
numéros atomiques pour compléter les données expérimentales existantes. Nous avons choisi
d’étudier le titane (Ti) et les éléments nobles que I’on trouve en archéologie (Cu, Ag et Au).
Cela permet de balayer des numéros atomiques allant de Z=22 jusqu’a Z=79. Le deuxiéme
objectif est de comparer les résultats obtenus avec les modeles théoriques PWBA, ECPSSR et
RECPSSR. Ce dernier prend en compte I’effet relativiste de la particule incidente (R) qui n’est
pas négligeable pour les énergies utilisées dans ce travail. Nous comparerons aussi les résultats
obtenus aux courbes de systématiques construites a partir des données expérimentales et de
considération semi-empiriques.

Le travail de cette thése est composé de quatre chapitres :

Dans le premier chapitre, nous présentons la méthode PIXE ainsi que les autres méthodes de
contrdle non destructif utilisant les faisceaux d’ions. Les processus d’interaction des particules
avec les atomes qui sont a la base de la méthode de PIXE et en particulier I’ionisation des
atomes par les ions incidents et I’émission des rayons X sont détaillés. Les parametres
intrinséques des atomes liés a I’émission des rayons X seront aussi présentés comme le
rendement de fluorescence d’une couche atomiques (K, L..),w, et les intensités des raies
caractéristiques (b(Kq)et b(Kg)) puisque le choix de ces différents parametres a un impact
potentiel sur I’évaluation des sections efficaces d’ionisation.

Le deuxieme chapitre présente de maniére deétaillée, I’état de I’art des données experimentales,
théoriques, empiriques et semi-empiriques disponibles. Dans un premier temps, nous nous
focaliserons sur le rendement de fluorescence wy et le rapport relatif des intensités des raies
(IK,;/IKa) en fonction du numéro atomique Z. Les valeurs choisies et qui seront utilisées dans
ce travail dans le chapitre résultat, sont présentées et détaillées. Dans un second temps, une
présentation des modeéles théoriques utilisés pour la détermination de la section efficace
d’ionisation des couches K (PWBA, ECPSSR et RECPSSR) est faite. Dans cette deuxiéme
partie, les données expérimentales et empiriques existantes pour les atomes choisis sont aussi
présentées et une comparaison est faites avec les valeurs fournies par les modéles théoriques
dans la gamme d’énergie incidente des protons allant de 1 MeV a 70 MeV.

Le troisiéme chapitre présente le dispositif expérimental utilisé auprés du cyclotron Arronax et
la méthode d’analyse utilisée avec un focus particulier sur la détermination de I’efficacité du
détecteur de rayons X.

Dans le quatrieme et dernier chapitre, nous présentons I’ensemble des résultats obtenus : Le
rapport d’intensité IK,;/IKa pour les éléments étudiés, la section efficace de production de

rayons X de type K et la section efficace d’ionisation pour ces éléments. Ces résultats sont
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ensuite comparés avec les rares données expérimentales disponibles et les différents modéles
théoriques et empiriques présentés dans le chapitre 2.

Une conclusion et des perspectives viennent conclure ce manuscrit.
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1 Interaction particule/matiére et les
processus d’émissions de rayons X :
applications a la méthode PIXE
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Dans ce chapitre, nous présenterons tout d’abord les différentes méthodes d’analyse par
faisceaux d’ions IBA (lon Beam Analysis) et leurs champs d’applications. Pour cela nous
discuterons les processus d’interaction rayonnement/matiére pour les photons d’énergies allant
de quelques keV a quelques MeV et pour les ions rapides ayant des énergies allant de quelques
MeV/u a quelques dizaines de MeV/u. Ensuite, nous introduirons les notions associées a
I’émission des rayons X par les atomes excités ou ionisés, au rendement de fluorescence et les
raies des transitions vers les couches internes. La derniére partie est consacrée a la description
de la méthode PIXE a basse et a haute énergie avec leurs applications. Les limitations dues aux
faisceaux de basse énergie sont présentées ainsi que les avantages associés a I’utilisation des
faisceaux de haute énergie.

1.1 Les méthodes d’analyse par faisceaux d’ions

L’ expression "analyse par faisceaux d’ions" (IBA en anglais) fait référence a I’ensemble des
techniques basées sur I’interaction d’un faisceau de particules chargées, comme les protons et
les particules alpha de quelques MeV/u, avec un échantillon (cible). La figure 1.1 présente les
différentes méthodes d’analyse par faisceaux d’ions existantes. Les différences principales
entre ces méthodes sont le mode d’excitation qui est choisi et la nature des particules
secondaires émises que I’on souhaite détecter. Chaque particule secondaire renferme une
information particuliére sur I’échantillon, c’est pourquoi les méthodes IBA sont
complémentaires. Les différentes méthodes d’analyse par faisceaux d’ions sont :

PIXE (Rayons X)

PIGE (Rayons y) k

Faisceau d'ions incident

IBIL
(lumiere visible, UV)

RBS (Diffusion
Rutherford)

NRA (Produits de
reactions nucleaires) Cible

ERDA ( Recul elastique des atomes)

Figure 1.1 Les différentes méthodes d’analyse par faisceaux d’ions connues (reproduit a
partir de la référence (BERGER, et al., 2005)).
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La méthode PIXE (Particules induced X-ray emission) est basée sur la détection des
rayons X émis par des atomes ionisés ou excités suite a une irradiation par un faisceau
de particules chargées. Le mécanisme en jeu est un mécanisme atomique et la section
efficace de production des rayons X est supérieure a quelques barns. Ces rayons X
(énergie, proportions) sont caractéristiques des éléments présents dans I’échantillon
irradié ce qui permet de faire une analyse multi-élémentaire. La méthode a été utilisee
pour analyser des éléments avec un numéro atomique Z >12 (voir partie 1.4) dans
différentes domaines d’applications (voir partie 1.5) essentiellement avec des ions de
basses énergie (quelque MeV/u).

La méthode PIGE est basée sur la détection des rayons gammas émis au cours de la
réaction de la particule incidente avec le noyau de la cible. On a ici un mécanisme
d’excitation nucléaire. La section efficace de production des rayons gammas est
inférieure au barn. Cette méthode, en général, est utilisée pour detecter les éléments
légers (Z<12) qui sont difficiles a détecter par la méthode PIXE. Ces 2 méthodes sont
souvent utilisées conjointement.

La méthode RBS (Rutherford backscattering spectroscopy) est basee sur les diffusions
élastiques a grand angle (>90°) des particules incidentes telle que la rétrodiffusion
Rutherford avec les particules alphas. Cette méthode est utilisée pour localiser la
position d’une impureté dans un cristal, pour analyser les éléments de numéro atomique
>5 en surface (Lth, 1995) et aussi pour I’analyse isotopique des éléments (BERGER,
et al., 2005). Elle est aussi utilisée pour controler les matériaux multicouches (épaisseur
et composition).

La méthode NRA (Nuclear Reaction Analysis) est basée sur la détection de particules
chargées émises (proton ou particule alpha) au cours de la réaction nucléaire entre les
ions incidents et les noyaux des atomes de la cible. Cette méthode est utilisée pour doser
les élements légers dans un échantillon (Z<15) et mesurer leurs profils de concentration
(Trocellier, et al., 2002). Elle est limitée aux basses énergies car il ne faut pas qu’il y ait
trop de voies de réactions ouvertes sous peine de ne plus étre capable d’extraire
I’information pertinente.

La méthode ERDA (Elastic recoil detection analysis) est basée sur la détection des
atomes de I’échantillon éjectés par recul élastique. La particule incidente est plus lourde
que le noyau éjecté et I’échantillon est irradié en incidence rasante par rapport au
faisceau. Cette technique est utilisée pour de nombreuses applications de profilage
d'éléments Iégers en raison de sa sensibilité élevée, sa résolution en profondeur (<50nm)
etil y ala possibilité d'obtenir un profil multiélément par une mesure simultanée. Parmi
les applications figure la quantification de I'nydrogéne et le deutérium avec des hélions
(Brice, 1988).

La technique d’analyse STIM (Scanning Transmission lon Microscopy) ou microscopie
ionigque en transmission, est basée sur la mesure de la perte d’énergie des particules du
faisceau incident. L’énergie des projectiles en sortie de I’échantillon varie en fonction
de la quantité de matiere traversée. Comme exemple d’application, les défauts de
métallisation ont été analyses dans un microcircuit électronique (Breese, et al., 1992).
La méthode IBIL, pour lon Beam Induced Luminescence, est basée sur la détection des
photons (dans le domaine des UV, ou dans le visible ou dans les IR) qui sont émis par
un matériau bombardé par des particules chargées. Cette technique est utilisée pour
détecter les impuretés et les défauts a I’intérieur des matériaux (Valotto, et al., 2012).
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Le tableau 1.1 présente, pour les différentes méthodes IBA présentées ci-dessus, les
caractéristiques principales qui leurs sont associees. On a ainsi dans les différentes colonnes, la
résolution en profondeur et la sensibilité que I’on peut atteindre, la particule détectée et les
domaines des applications principaux.

Méthode Particule profondeur | Sensibilité | Particule Domaine
incidente d’analyse (no/g) détectée d’application
p,a -
. 5 X Analyse multi
d’énergie de 0,la 52a100 élén):entaire
PIXE I’ordre de quelques sur cibles | Rayons X . s
elques 10pum épaisses simultance tres
qUMSV sensible pour Z>11
iy P, Of q Elément lourd dans
RBS I?gfdrgelfjee 0,001 410 100 a projectile une matrice légere/
um 1000 Reétrodiffusé Profil de
quelques concentration
MeV
a
de quelques 3
ERDA 01205 10 a4 1000 atomfes de la Dosage d’hydrogéne
pm cible
MeV
P, « uelques Dosage des éléments
NRA de quelques queld 121000 ion éjecté %ag
pm légers en surface
MeV
P, a Analyse multi-
de quelques \ 100 a élémentaire et
PIGE MeV 10.a 50 pm 1000 Rayons y dosage des éléments
légers
p N Détecter les
Lumiere . .
3MeV quelques - impuretés et les
IBIL - visible — , S teeoazs
10pm défauts a I’intérieur
UV -IR -
des matériaux

Tableau 1.1 Différents méthodes d’analyse par faisceaux d’ion a partir de (BERGER, et al., 2005)

Les méthodes d’analyses par faisceau d’ions sont a la fois qualitatives et quantitatives. Ces
méthodes peuvent étre utilisées simultanément. Les informations fournies, pour un échantillon
donné, sont complémentaires. Elles sont en général utilisées avec des projectiles ayant une
énergie incidente de quelques MeV.

Dans ce mémoire, nous nous intéresserons plus particulierement a la méthode PIXE. Nous
allons donc dans la suite étudier plus en détail les mécanismes d’interaction des projectiles avec
la matiére et la production de rayons X qui s’ensuit.
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1.2 Interaction particule/atome et les processus
d’émissions de rayons X.

L’interaction d’une particule incidente avec un atome peut donner lieu a de nombreux
mécanismes. On peut, en utilisant les lois de la physique, déterminer la probabilité associée a
I’un ou I’autre des mécanismes d’interaction. Cette probabilité est appelée section efficace
associee du processus.

1.2.1 Section efficace

Une section efficace est homogéne a une surface. Son unité est le barn (10~2*cm?). En général,
la section efficace dépend de la nature du projectile, de son énergie ainsi que des parametres
associes a I’atome cible comme le numéro atomique Z.

1.2.2 Interaction d’un ion rapide avec la matiere

Le travail de cette these est focalisé sur la mesure de la section efficace d’ionisation de la couche
électronique interne K par des protons rapides. On considere un ion rapide lorsque sa vitesse
est plus grande que la vitesse moyenne des électrons du milieu. L’interaction d’un ion rapide
avec un atome peut se faire avec les électrons par excitation ou ionisation et avec le noyau par
diffusion élastique ou réaction nucléaire. Les interactions avec le noyau sont moins probables
que celles avec les électrons. Les irradiations sont faites avec une cible mince. Dans ce cas, les
interactions nucléaires ont un impact négligeable sur le faisceau d’ions. L’interaction élastique
du projectile avec le noyau n’ameéne qu’un changement de direction du projectile et donc n’aura
que peu d’impact sur les mécanismes étudiés. On se limitera donc dans la suite a la présentation
des mécanismes d’interaction des ions avec les atomes.

1.2.3 Le pouvoir d’arrét du milieu

Lorsqu’un ion rapide pénétre dans la matiére, un transfert d’énergie se fait de I’ion aux électrons
des atomes du milieu. Cela provoque [I’excitation et/ou I’ionisation des atomes.

i Electron éjecté /
I

Figure 1.2 Schéma d’une collision entre un ion rapide et un atome provoquant une ionisation.

La figure 1.4 schématise la collision d’un ion rapide d’énergie E avec un atome. L’ion incident
est plus rapide que les électrons de I’atome. On peut donc considérer que la position de ces
derniers ne change pas pendant la durée de I’interaction. L’ion peut ioniser les couches
atomiques par un transfert d’énergie T aux électrons qui seront éjectés. Pour un couple
atome/ion donné, la probabilité d’ionisation dépend de I’énergie de liaison de la couche

( )
1 2 )



considérée et de la vitesse de I’ion incident (son énergie). En général, I’ionisation des couches
externes de I’atome est favorisée (possede une section efficace plus grande) par rapport a celle
des couches internes.

L’energie moyenne transférée par un ion a un atome est la somme des transferts d’énergies aux
électrons de cet atome pondérés par les sections efficaces correspondantes. Cette énergie
moyenne est calculée par la formule suivante :

Tmax

(T>transféréeéun atome :f To(T)dT
Tmin
avec T, est le transfert d’énergie maximal durant une collision frontale entre I’électron et
I’ion, Tmin est le transfert d’énergie minimale durant une collision distante et ¢(T') est la section
efficace associée au transfert d’énergie T.

L’energie moyenne transférée, au milieu traversé d’épaisseur dx et de nombre d’atomes par
unité de volume N, est donnée par la formule ci-dessous, qui est le produit entre I’énergie
moyenne transférée/atome et le nombre d’atomes par unité de surface Nxdx :

Tmax

(T)Totale = Ndx TG(T) dT

Tmin

On définit alors le pouvoir d’arrét S(E) du milieu comme la variation moyenne de I’énergie du
projectile au cours de son parcours:

S(E) = ——=—

dE _(T) _ Nme‘”T (TYdT
dx dx g

Tmin

Pour un ion rapide modérément relativiste, la perte d’énergie électronique par unité de longueur,
ou le pouvoir d’arrét linéique du milieu, peut étre approximé par la formule de Bethe :

dE 4nz2e4NZZ< Zmeczﬁzyz_ﬁz> (1.1)

Tdx (4mey)?m, v? E,

Ou B et y sont des facteurs sans dimension définis par: 8 = v/cety =1/4/1— % avecc,
la vitesse de la lumiére, v est la vitesse de I’ion et z sa charge

Eest le potentiel d’excitation et d’ionisation moyen de I’atome

m, est la masse au repos de I’électron

Z est le numéro atomique du milieu contenant N, atomes par unité de volume.

L’équation ci-dessus reste valable tant que I’ion a une vitesse plus grande que la vitesse des
électrons sur leurs orbitales. Cette formule montre que la masse de I’ion n’intervient pas dans
le transfert d’énergie aux électrons et que la perte d’énergie est proportionnelle a z%/v2. Cette
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équivalence nous a permis d’utiliser un faisceau de deutons de 16 MeV pour simuler un faisceau
de protons de 8 MeV et ainsi d’avoir un point de mesure a basse énergie.

E| T T T T T T T
= O,l—= -
% E
S ool '

,01 .
E 3 :
> 1 o —
S  1E-34 — —_— electfonlque ]
= E —— nucléaire E
% ] —— Totale
5 1E43 .
% ]
o 1E54 .
o E E
1E-6 4 .
T Ty UL L e R SRR AL e L
1E-3 0,01 01 1 10 100
Energie (MeV)

Figure 1.3 Les différents types d’interaction du pouvoir d’arrét du cuivre en fonction de I’énergie du
proton incident

La figure 1.6 présente I’évolution du pouvoir d’arrét massique du cuivre en fonction de
)z . L s A . e 1dE
I’énergie du proton incident. Le pouvoir d’arrét massique est défini par p avec p la masse

volumique du milieu. Les valeurs ont été calculées en utilisant le logiciel SRIM (voir chapitre
3.1.3). Le pouvoir d’arrét total est compose du pouvoir d’arrét électronique et du pouvoir d’arrét
nucléaire. La composante électronique résulte de I’interaction de I’ion avec les électrons et la
composante nucléaire intégre la diffusion élastique avec les noyaux. Elle est négligeable sur
toute cette gamme d’énergie. Le pouvoir d’arrét électronique présente un maximum, autour de
200 keV pour le cuivre, puis il décroit quand I’énergie des protons augmente suivant I’équation
(1.2).

1.3 Emission des rayons X et rendement de fluorescence

Comme il a été mentionné dans le paragraphe précédent, suite au transfert d’énergie de I’ion
incident, I’atome peut se retrouver dans un état excité et/ou ionisé. Pour retrouver une meilleure
stabilité, dans un laps de temps de I’ordre de 1014 sec, le trou généré sur l'orbitale sera comblé
par un électron provenant d'une couche électronique externe. Lors de cette transition, I’électron
passe d’un niveau moins lié a un autre plus lié. Il y aura donc une émission d'énergie soit sous
forme d'un photon X (rayonnement X encore appelé fluorescence X) ou d’un électron selon le
mécanisme décrit par P. Auger (électron dit Auger). Ces deux phénomeénes sont en compétition,
et la probabilite d’émission des photons X est définie a travers le rendement de fluorescence w
qui correspond au rapport du nombre des transitions qui conduisent a I’émission d’un photon
X de fluorescence sur le nombre totale des transitions. On peut définir un rendement de
fluorescence pour les différents types de transitions possibles.
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Figure 1.4 Rendement de fluorescence expérimentale wy de photons X de type K . La courbe bleue
correspond & un ajustement empirique en fonction du numéro atomique (Moretto, et al., 2003)

La Figure 1.7 présente le rendement de fluorescence pour la couche K, wg, en fonction du
numéro atomique Z de I’élément. Le faible rendement de fluorescence pour les éléments légers,
aussi que la faible énergie de leurs rayons X, limitent I’utilisation de la méthode PIXE pour
détecter ces eléments. Une étude détaillée du rendement de fluorescence est présentee dans le
deuxiéme chapitre (2.2)

1.3.1 Les raies caractéristiques

La Figure 1.8 représente la répartition des niveaux d’énergie des états électroniques d’un atome
en fonction de trois nombres quantiques n, | et j qui régissent le nombre maximum d’électrons
susceptibles d’occuper un niveau d’énergie donné (Cohen-Tannoundji, et al., 1997).

Le nombre quantique principal n détermine la couche a laquelle appartient I’électron : K pour
n=1, L pour n=2, M pour n=3...

| et j représentent respectivement le nombre quantique orbital et le nombre quantique de spin
de I’électron.

Les transitions dipolaires électroniques sont autorisées par les régles de sélection suivantes :

AM>=1,Al=+1etAj=00u +1

on peut avoir An = 0

L application de ces régles de sélection permet de décrire les différentes transitions possibles
et donc d’en déduire I’énergie que doivent avoir les photons de fluorescence produits. La figure
1.8 présente ses différentes transitions.
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Figure 1.5 Schéma des niveaux électroniques dans un atome avec leurs énergies (notées
Eg, Eyj, Ey; ... ). Les fleches verticales indiquent les transitions électroniques permises. Les raies sont

classees en série d’apres la couche d’arrivée (K, L,) indicée par la couche de départ (Moretto, et al.,
2003).

L’énergie des raies étant directement reliée aux niveaux d’énergie des atomes. L’énergie de
chaque raie sera différente. Pour les raies X de type K, I’énergie des photons varie de quelques
keV a plusieurs dizaines de keV. L’énergie d’un photon X peut donc étre utilisée pour identifier
les atomes présents dans I’échantillon (analyse élémentaire). Pour quantifier les éléments en
utilisant une raie, il faudra connaitre sa probabilité d’occurrence (ou rapport d’embranchement).
Cette grandeur sera désignée par le paramétre b dans la suite du document.

1.4 Interaction des photons avec la matiere

Une fois produit dans I’échantillon, les rayons X doivent en sortir afin d’étre mesurés. Durant
les expériences meneées dans cette these, des rayons X avec une énergie entre quelques keV et
quelques dizaines de keV sont mesurés. Dans cette gamme d’énergie, le processus d’interaction
dominant des photons avec la matiére est I’effet photoélectrique qui sera decrit ci-dessous en
détail. Lors de nos expeériences, une partie du faisceau est susceptible d’interagir avec les
différents éléments de la ligne et du hall expérimental produisant des photons gamma dans la
gamme d’énergie allant de quelques dizaines de keV a quelques MeV. Ces rayons gamma
interagissent avec les électrons du milieu principalement selon le processus de I’effet Compton.
Nous décrirons aussi ce mécanisme ci-dessous. Le troisieme mécanisme présent lors de
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I’interaction des photons avec la matiére, le processus de création de paires (e-, e+), n’est
possible pour les gamma qui ont une énergie supérieure ou égale a 2 fois I’énergie de masse au
repos d’un électron (>= 1022 keV). Dans nos conditions expérimentales, I’effet photoélectrique
et I’effet Compton sont prédominants et nous ne présenterons pas en détail le mécanisme de
création de paires.

1.4.1 Effet photoélectrique

Lorsqu’un photon d’énergie Ey est absorbé par un atome, un électron du cortege électronique
d’énergie de liaison E; est émis (Figure 1.2), a condition que I’énergie du photon soit plus
grande que I’énergie de liaison de I’électron. L’énergie cinétique de I’électron éjecté est E,, :

E€ =EX_EL (13)

Ce phénomene est appelé I’effet photoélectrique. L’absorption est plus probable sur les
électrons les plus fortement liés comme dans le cas des électrons dans les couches internes K
et L. En effet, les électrons de ces couches se trouvent proches du noyau qui doit absorber une
partie de I’impulsion pour conserver I’impulsion totale.

Photon incident

Electron éjecté
Ee

Figure 1.6 Effet photoélectrique

1.4.2 Effet Compton

La Figure 1.3 présente I’effet Compton, a partir de la diffusion inélastique d’un photon y
incident d’énergie E, sur un électron atomique avec une énergie de liaison faible devant
I’énergie des photons incidents. Lors de ce processus, le photon n’est pas complétement absorbé
mais diffuseé a angle non-nul avec une énergie E, donnée par :

E, = by
v E (1.4)
Y _ —
1+ ( c2> (1 —cosh)

e

Ainsi, le photon incident transfere une partie de son énergie a I’électron de recul. L’énergie
transmise dépend de I’angle de diffusion 6 du photon :

E,=E,—E, (1.5)
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Photon diffusé
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Figure 1.7 Effet Compton

La probabilité associee a I’effet Compton est proportionnelle au numéro atomique Z de I’atome
cible, donc cet effet est predominant dans des absorbants ayant des numeros atomiques éleves.

1.4.3 Atténuation et absorption des photons

Un faisceau de photons incidents, traversant un milieu donné, subit une atténuation. La figure
ci-dessous (Figurel.4) schématise I’atténuation du nombre des photons incidents No dans un
milieu donné d’épaisseur . Le nombre de photons transmis N s’exprime par la loi d’atténuation
suivante :

N = Nye Hartl (1.6)

avec u,q; qui est le coefficient d’atténuation linéique qui exprime la probabilité d’interaction
d’un photon d’énergie donnée par unité de longueur (cm~). Le coefficient d’atténuation tient
compte des sections efficaces des différents processus d’interactions des photons avec la
matiere (dans notre cas essentiellement I’effet photoélectrique et I’effet Compton).

[ Faisceau
Faisceau émergeant
incident N(l) de
N; de < photons y
photons y

.

—————*

/

Figure 1.8 Illustration du phénomene d’atténuation des photons dans la matiére

La relation qui relie le coefficient d’atténuation a la section efficace est donnée par :

Nyp
Hatt = Tatot (1.7)
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ou p représente la masse volumique du milieu traversé (en g/cm®), o,,, la section efficace totale
(en cm?/atome), N,, est le nombre d’Avogadro (en atome/mol) et A est la masse atomique du
milieu (en g/mol).

1.5Lanalyse d’un échantillon par la méthode PIXE

Lorsqu’on bombarde une cible donnée avec un faisceau de particules, des rayons X
caractéristiques seront emis pour les différents eléments présents dans I’échantillon. Le spectre
des rayons X détectés contient donc les pics des raies caracteristiques des différents éléments
présents (voir Figure 1.12 et Figure 1.13). Le spectre contient aussi des photons produits par le
rayonnement de freinage des électrons secondaires (électrons éjectés dans le milieu suite a
I’ionisation des atomes) et par effet Compton issu de I’interaction des rayons gamma avec le
détecteur (les gammas proviennent de I’interaction du faisceau avec les noyaux soit de la cible
soit des elements presents dans le hall expérimental). Ces deux contributions forment un spectre
continu appelé bruit de fond.

Dans le cas ou le faisceau incident s’arréte dans la cible (cible épaisse), le lien entre, d’une part,
le nombre de rayons X détectés dans un pic pour un élément donné, et, d’autre part, le nombre
d’atomes par unité de volume, est donné par I’équation suivante.
0
01(E). Tecn(E)
N)? - Np.NZ.a)K.b.Stot.L TE?)CdE (18)
0
Ou Eo est I’énergie initiale, N,, est le nombre de particules incidentes, wy est le rendement de
fluorescence, b est I’intensité de laraie X, o, (E) est la section efficace d’ionisation de la couche
(K ou L,..), N, est le nombre d’atomes cibles par unité de volume, &;,, est I’efficacité de

détection, T,.,(E) est un facteur de transmission tenant compte de I’auto absorption dans la

cible et S(E) est le pouvoir d’arrét de la cible avec S(E) = Z—i.

Pour une cible mince, la section efficace reste constante et donc la formule ci-dessus sera de
la forme suivante :

(1.8)

Ces deux derniéres équations permettent de déterminer la concentration d’un élément, dans un
échantillon donné, a partir de la détection de ses rayons X.

Les éléments a partir de Z>11 peuvent étre analysé avec PIXE. Cette limite est liée au faible
rendement de fluorescence des éléments légers ainsi qu’a la faible énergie de leurs rayons X
émis qui sont rapidement atténués par le milieu.
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1.6 PIXE a basse énergie : Applications

La méthode d’analyse PIXE est largement utilisée a basse énergie (<4 MeV) dans de
nombreux domaines (Petukhov, et al., 1999). PIXE a été utilisée pour analyser les graines
génétiquement modifiées avec un faisceau de protons de 2,4 MeV (Marli Moitinho Amaral
Medeiros, et al., 2005). Elle a été appliquée pour I'identification des pigments et la
discrimination de la stratigraphie des couches dans les tableaux de peintures.

- -

|
Figure 1.9 Analyse d’un tableau de Léonard de Vinci par PIXE (Mando, et al., 2005)

En 2005 un tableau de Léonard de Vinci, ‘“Madonna dei fusi’ a été analysé avec un faisceau
de protons de 3 MeV (Mando, et al., 2005).

En archeologie, la méthode PIXE, avec un faisceau de proton de 2,5 MeV, a été utilisée dans
I'analyse de grandes peintures murales d'égypte ancienne (Nagashima, et al., 1996). Les couches
de peintures ont été étudiees sans endommager la zone d’analyse. Une couche de paraffine qui
protégeait les peintures n’a pas perturbé I’analyse par la méthode PIXE.

Un systéme portable de PIXE, adapté pour I’analyse des échantillons sur le terrain, est déja
développé en utilisant une source radioactive alpha (*:°Po, 2**Cm ou *Am). Un tel systéme a
été déja utilisé dans des sites archéologiques (PAPPALARDO, et al., 2003), ainsi que dans des
missions spatiales comme le systeme APXS pour Alpha-Particle X-ray Spectrometer de la
mission Mars Exploration Rover -NASA (Campbell, et al., 2011)

Figure 1.10 Projet APXS

PIXE a été aussi utilisé avec des microfaisceaux de particules pour obtenir une cartographie
de concentrations d’un échantillon avec une résolution micrométrique. L'oreiller de « St.
Francis of Assisi » a été analyse par microP1XE au laboratoire LABEC, par un faisceau de 3
MeV de protons, pour caractériser les broderies afin d'extraire la composition quantitative du
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ruban doré et des estimations de son épaisseur. Dans ce cas, ils ont utilisé les raies L de I’or
pour realiser les analyses car I’émission des raies X de type K de I’or a une faible probabilité
d’eémission a basse énergie (Migliori, et al., 2008).

Rt -

1 L'oreiller de t. Francis of sisi.

L

Figur 1.

La méthode PIXE a basse énergie a des avantages tres importants par rapport aux autres
méthodes d’analyse. C’est une méthode d’analyse élémentaire non destructive, rapide
(quelques min) et simple a mettre en ceuvre et de haute sensibilité. C’est une méthode d’analyse
quantitative, les sections efficaces d’ionisation dans cette gamme d’énergie sont bien connues
et elles sont en bon accord avec les modeles théoriques existants (voir chapitre 2.3.4.2). Les
éléments lourds sont détectés par leurs raies L parce que la section efficace d’ionisation des
couches K est faible a ces énergies de faisceau (voir chapitre 2.3.4).

La Figure 1.12 présent le spectre de rayons X d’une cible d’or irradiée par un faisceau de
deuton d’énergie 6 MeV/u (c’est-a-dire a basse énergie). Ce spectre montre I’absence des raies
X de type K de I’or a cette énergie.

Raies L de I'Or
Cible d'or (10pm)
1000
5 : Deuton 6 MeV/u
S
©
) Raies K de Pb
5 x
g 100 4
2 ]
0 10 20 3 4 5 6 70 8
Energie (keV)

Figure 1.12 Spectre de rayon X de la cible d’or irradiée par un faisceau de deuton d’énergie 6
MeV/u




Les raies L sont nombreuses et il est souvent délicat de séparer les contributions de deux
éléments proches en masse, ce qui rend I’analyse difficile. De plus avec la méthode PIXE a
basse énergie, les ions projectiles pénétrent peu dans la matiére (faible parcours) ce qui limite
I’analyse aux premiéres couches de la surface.

1.7 PIXE a haute énergie

Pour analyser des échantillons plus épais en profondeur, comme par exemple certains
objets d’art (Denker, et al., 2004), il faut utiliser des faisceaux plus énergétiques qui vont
pénétrer plus profondément dans la matiére. Dans le méme temps, en utilisant des faisceaux
plus énergétiques, on augmente la production de rayons X de type K puisque la section efficace
d’ionisation de la couche K pour les éléments lourds est plus importante qu’a basse énergie
(voir chapitre 2), rendant possible I’analyse avec les raies K. Cette analyse est plus simple que
pour les raies L car il y a moins de pics présents et de ce fait moins de recouvrements entre ces
pics. Enfin, les rayons X de type K sont plus énergétiques et leur atténuation dans le milieu est
moins importante. Il y a donc un fort intérét a combiner la profondeur de pénétration des ions
de hautes énergies avec la faible atténuation des rayons X de haute énergie. C’est le principe de
la méthode HE-PIXE, High energy PIXE, qui est particulierement adéquate pour I’analyse des
éléments lourds dans des échantillons épais ayant une matrice lIégere.

La Figure 1.13 présente le spectre en énergie des rayons X émis par une cible d’or irradiée avec
un faisceau de protons de 68 MeV. Ce spectre montre la présence des raies X de type L et K de
I’or. L’énergie des raies X de type K est plus élevée que celle des raies X de type L. Les raies
X de type K de I’or sont aussi moins nombreuses que les raies X de type L et elles se situent
dans une région facile a analyser (le bruit de fond varie faiblement dans cette région d’énergie).

Raies L de I'Or

Cible d'or (10pm)
10000 Proton 68 MeV/u

; ! Raies K
Raies K de IOr\ phigsed

/'

Nombre de rayons X

10004

— 71 T 1 T T T 1 ' 1 T T T T T T 7
0 10 20 30 40 50 60 70 80

Energie (keV)
Figure 1.13 Spectre de rayon X d’une cible d’or irradiée par un faisceau de proton de 68 MeV.

La figure 1.14 représente le parcours des faisceaux de proton dans I’aluminium & haute énergie,
70 MeV, et a basse énergie, 8 MeV. Ces parcours ont été calculés en utilisant le logiciel SRIM
(voir chapitre 3.1.3). La grande pénétration des ions de haute énergie dans la matiére, associée
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a la faible atténuation des rayons X de type K des éléments lourds, permet d’étendre I’analyse
en profondeur.

— 70 MeVi

Parcours (20 mm)

— 8 MeViu

Parcours (0,6 mm)

|
0A o 25 mm
Parcours dans l'aluminium

Figure 1.14 Parcours des faisceaux de proton dans I’aluminium

Lorsque I’on étudie I’évolution de la perte d’énergie par unité de distance, dE/dx, on s’apercoit
gu’elle est moins importante a haute énergie qu’a basse énergie. En utilisant des ions de haute
énergie pour des échantillons ou le faisceau ressort de I’échantillon, on limite le risque
d’endommagement des échantillons. Ce dernier point est intéressant pour I’étude des objets
d’art comme les toiles de maitres.

L analyse des objets d’arts ont déja profité des avantages de la méthode de PIXE a haute
énergie. (Denker, et al., 2005) ont analysé des pieces de monnaie épaisses (1mm) avec un
faisceau de protons de 68 MeV/( Figure 1.15).. Grace au grand parcours des protons de haute
énergie, les pieces ont été analysées en volume malgré la présence d’une couche de corrosion
en surface (de quelques dizaines de pm).

Figure 1.14 Les piéces analysées par HEPIXE

A. Denker et al ont analysé aussi un flacon égyptien ancien avec HE-PIXE. Le flacon avait
toujours le sceau original et les égyptologues étaient réticents a le briser pour obtenir des
informations sur son contenu. Grace au parcours des protons de 68 MeV, qui est plus grand que
I’épaisseur de la paroi du flacon, le contenu du flacon a pu étre analysé (Conférence PIXE
2017).
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Enfin, des tableaux d’art ont été analysé par HE-PIXE pour identifier la composition des
pigments, déterminer la séquence de couches de peinture et leurs épaisseurs (Denker, et al.,
2004) ( Figure 1.16).

Figure 1.15 Un tableau d’art a analysé par HE-PIXE

La méthode HE-PIXE est déja mise en place au cyclotron Arronax (Ragheb, et al., 2014). Un
dépbt composé d’un alliage nickel/gallium sur un support en Au a été analysé pour déterminer
les concentrations massiques et I’épaisseur du dépbt. Les pourcentages massiques obtenus ont
été comparés avec ceux obtenus en utilisant la technique d’analyse destructive ICP-OES
(Inductively Coupled Plasma Optical Emission Spectroscopy). Les résultats obtenus par
HEPIXE sont en accord avec ceux obtenus par la technique ICP-OES.

Pour profiter des avantages de cette méthode, notamment la possibilité d’avoir une
quantification des éléments presents, il faut connaitre le plus précisément possible les sections
efficaces d’ionisation pour I’ensemble des éléments étudiés. Dans les bases de donnees, il existe
peu de mesures disponibles dans la gamme d’énergie allant jusqu’a 70 MeV et elles ne
concernent que quelques éléments. De plus, les mesures sont souvent uniques ce qui ne permet
pas d’exclure des erreurs de mesures systématiques. 1l y a donc un vrai manque de donnees au-
dela de 20 MeV (voir chapitre 2) et c’est I’objet de ce travail que de contribuer a y remédier.

Nous avons réalisé des expériences de mesures des sections efficaces d’ionisation de la couche
K pour les éléments titane, cuivre, argent et or (voir chapitre 3). Pour cela, nous avons utilisé
des protons de haute énergie entre 30 et 68 MeV. Nous avons aussi utilisé un faisceau de
deutons de 16 MeV pour avoir un point de comparaison a basse énergie (8 MeV/u) avec les
données existantes et ainsi assurer un recouvrement avec une gamme d’énergie ou les données
sont nombreuses a titre de contrdle de la démarche expérimentale.

Notre dispositif expérimental a été concu pour pouvoir deéterminer les sections efficaces
d’ionisation de la couche K en utilisant des cibles minces. Pour cela nous nous sommes appuyés
sur I’équation (1.9) obtenue a partir de I’équation (1.8) :

N¢

E) =
71(E) N,.Nz. wi.b. g¢op. u(1 — e=#4)

(1.9)

Cette équation montre que, pour déterminer précisement la section efficace d’ionisation, il faut
étre capable de mesurer précisément les paramétres expérimentaux comme, le nombre de
rayons X d’une énergie donnée produits, le nombre de particules incidentes bombardant la

( )
L % )



cible, I’efficacité du détecteur a I’énergie de la raie X considérée et I’épaisseur de la cible pour
connaitre le nombre d’atomes cibles présents et pour corriger des effets d’auto-atténuation.

De plus, il faut aussi connaitre précisément les parametres intrinseques des atomes cibles que
sont le rendement de fluorescence, wg, et I’intensité des raies, b. Nous présenterons ces
parameétres qui sont disponibles dans les bases de données dans le chapitre 2 et présenterons le
choix qui a été fait pour chacun d’eux avec les justifications associées.
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2 Etude des parametres
Intrinseques pour
I’émission de rayons X




Dans ce chapitre, nous discutons du domaine théorique, empirique et semi-empirique pour la
probabilite de transition K et K,, le rendement de fluorescence wy et la section efficace
d’ionisation de la couche K. Nous présentons aussi le modele PWBA et les différentes
corrections qui peuvent y étre apportées pour comparer avec les mesures expérimentales.

2.1 Rapport d’intensité IK,;/IKa-

Dans les spectres de rayons X que nous mesurons, nous pouvons identifier les raies K, et Kj.
Afin de déterminer la section efficace de production de rayons X de type K associée a chaque
raie, nous utiliserons les intensités d’émission mesurées pour les différentes raies pour chaque
élément cible étudié durant cette thése (Ti, Cu, Ag et Au).

Ky = L3 > K
K, Koy, =L, = K
Ko, =L, = K
Kg, = Ms - K
Kﬁll Kg,. =M, > K
Kg. = My5 - K
Kﬁz = N2’3 - K
KBZI Kﬁ4 = N4_’5 - K
K02’3 = 02’3 d K

Tableau 2.1 Notation pour les transitions K, et Kg

Le Tableau 2.1 présente les différentes transitions K, et K. Le nombre de transitions a
considérer varie en fonction de la structure électronique des atomes, nous allons donc dans la
suite présenter les différentes raies a prendre en compte pour chacune des cibles que nous avons
utilisées. De plus, a cause de la résolution en énergie du détecteur utilisé, il est parfois difficile
de separer les transitions des sous-couches avec des énergies proches I’une de I’autre (voir
chapitre 3.1.5). Nous sommes donc contraints, dans ces cas-la, de sommer les différentes
contributions. La transition K, est en principe une transition interdite compte tenu des regles
de sélection des transitions dipolaires électroniques. Cependant, on elle est présente avec une
faible intensité a cause de la relaxation des regles de sélection liée a la présence du couplage
spin-orbite ou du couplage vibronique en cas de molécule symétrique ou encore liée a
I”interaction de configurations électroniques.

Dans notre cas, les transitions K, et KO, ; sont de faibles intensités et seront négligées.

2.1.1 Cas du titane

Dans le cas du titane, a cause de la résolution du détecteur, le pic K, renferme les deux
transitions K, et K, , le pic Kz est la somme de deux transitions entre la couche K et la couche
M ( Kz, et Kp.). Les intensités relatives b des pics K, et Kz du titane peuvent étre écrites en
fonction du rapport d’intensité IKB/IKa:
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Ik I 1
bri(Ke) = b( Ko, + Ko,)) =75 =—"5—=
riKe) = b(Key + Ka,) Iy g, + Ik, (1 +—IKB @1)
Tx.
Ix Ik 1
bri(Kg) = b(Kg, + Kg,) = he Tl (2.2)
I
B

2.1.2 Casdu cuivre

Dans le cas du cuivre, on doit considérer une transition additionnelle Kz_ entre la couche K et
la couche M qui se trouve pratiquement au méme endroit que les autres raies Kp.
IK[; 1

Iy
beu(Kg) = b(Kp, + Kp, + K, ) = ,—KB Y
a B

Arle @I
Kg

2.1.3 Cas de I’argent

Dans le cas de I’argent, I’émission du groupe K, est la somme de trois raies K, , K,, €t Kq..
Dans I’émission du groupe Kg, deux pics Kﬁl’ (des transitions M-K) et Kﬁz’ (des transitions N-
K) sont détectés séparément. Les intensités relatives, pour des pics K, , Kz ' et Kg," de Iargent
sont données par les relations suivantes :

Ig, I, 1
bag(Ka) = b(Key + Ke + Ko) = == —p—=— (2.4)
< a+h
, IK[’M Kl’h IKIIH
bAg(Kﬁ1 ):bAg(Kﬁ1+ K/33+K/35)= Ix =IK + Iy = IKB

a ﬁ IKa(l +E

- Ith/IKal

- i T

A+ 721 +72)
Ko, Kq
2.5)
[KI [K’ IK’ (
Iy _ B2 _ B2 B2
bAg(Kﬁz )_bAg(Kﬁz-l_ Kﬁz})_ Ik _IK + Iy - Ix
< L, A+ D
Kq
IK;;Z/IKM
- i i
(1 + =22y (1 4 £
Tka, I,
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P iy . . Ig .
Nous avons calculé I’intensité de raies Kg, " et K" en fonction du rapport Iﬂ et respectivement
Kaq

en fonction des rapports I Kb, /IKM1 et/ Kb, /IKal. Pour ces rapports, nous n’avons trouvé que des
évaluations théoriques (Scofield, 1974a), pas de valeurs expérimentales.

214 Casdel’or

Dans le cas de I’or, la résolution de notre détecteur nous permet de séparer les raies K, et K, .
Les intensités relatives des raies K, et K, de I’or sont définies de la maniere suivantes :

1
I T
I I N CRS
bu(Ke) = 2= A= —— = —e =5 g
wWeed e Iy I, Ig, Ig, I :
K K K
8 1,{“(1+ﬁ) (1+ﬁ) (1+ﬁ
1
IK IK
ap 1+ aq
b K _ IKaZ _ IKaz _ IKaz _ IKa _ ( IKaZ) (27)
(Key) = Ix g, +1x, I

I, (1 +IZ_B) (1 +§I’i—ﬁ) (1 +§I’i—’*

p p p
Lors de nos expériences, la faible statistique associée au nombre de rayons X détectés dans le
cas des raies Kz de I’or ne nous a pas permis de déterminer la section efficace de production de
ces raies. A notre connaissance, comme dans le cas de I’argent, il n’existe pas de valeurs
expérimentales du rapport IKOCZ/IK(X1 et nous utiliserons, quand cela est nécessaire, I’estimation

théorique disponible (Scofield, 1974a).

Dans les paragraphes suivants, nous présentons, en fonction de numéro atomique, la variation
du rapport de [Iintensité IKB/IKaprésentée dans la littérature a partir des donnees

expérimentales, a partir d’estimations théoriques puis issue de modéles empiriques.

2.1.5 Les valeurs expérimentales

Plusieurs études expérimentales ont été faites sur le rapport d’intensité IKB/IKa pour différents
éléments.

La figure (Figure 2.1) présente les données expérimentales du rapport d’intensité IKB/IKa

(points noirs) en fonction du numéro atomique Z de I’élément considéré. Le rapport varie entre
0,1 pour Z=20 jusqu’a 0,275 pour Z=80, Ces données expérimentales ont été publiées entre
1970 et 2016. Elles montrent une foule des données expérimentales avec des variations
relativement importantes. Néanmoins, on voit clairement que le rapport d’intensité de la
transition entre les raies de type Kp et de type K, augmente en fonction du numéro atomique
Z. Cela est di au fait que le nombre d’électrons dans les couches supérieures M et N, qui
interviennent dans la transition Kg, augmente avec Z.
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Figure 2.1 Les valeurs expérimentales du rapport IKB/IKa en fonction du numéro atomique Z. Les

données correspondent a la compilation des données trouvées dans la littérature. (Aylikci, et al.,
2010), (Bennal, et al., 2006), (Bennal, et al., 2010), (Bhuinya, et al., 1993), (Bhuinya, et al., 1992),
(Bé, et al., 1998), (Bodart, et al., 1975), (Casnati, et al., 1985), (Chang, et al., 1994), (Cevik, et al.,
2005), (Cevik, et al., 2007), (Dhal, et al., 1994), (Dogan, et al., 2016), (Dost, et al., 1981), (Ertugrul,
et al., 2001), (Ertugrul, et al., 2007), (Ertugrul, et al., 2001a), (Ertugrul, et al., 2002), (Han, et al.,
2010), (Han, et al., 2007), (Kamal, et al., 1980), (Kacal, et al., 2015), (Kuglkdnder, et al., 1993),
(Marques, et al., 1980), (Ménesguen, et al., 2010), (Oz., 2006), (Padhi, et al., 1995), (Pawlowski, et
al., 2002), (Raj, et al., 2000), (Raj, et al., 2002) , (Richard, et al., 1970) , (Sahin, et al., 2005), (Yalgin,
2007) et (Raj, et al., 1999)

Le tableau 2.2 présente les mesures recentes pour le rapport expérimental des intensitées
IKB/IKapour les atomes de titane, cuivre, argent et or obtenu en utilisant différents types de

particules incidentes comme projectile. Le tableau 2.2 présente aussi la valeur moyenne des

données expérimentales IKB/IKa et la valeur moyenne pondérée (IKB/IKa)p qui prend en

compte I’incertitude des valeurs expérimentales selon I’équation suivante :

S A AN N A P ")
(IK,;/IKa)P: Z(m) Z £ (2.8)

S\ (8 /1))

Nous avons calculé I’erreur sur la valeur moyenne pondérée par la moyenne des écarts avec les
données expérimentales.
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Ecart type

z /1 0 e T, | 20| (i),
I,/ Ix,
0,1282 + 0,0014 (Bhuinya, et al., 1992) Photon
0,1289 + 0,0014 (Bhuinya, et al., 1993) lon
0,1359 £ 0,0017 (B&, et al., 1998) Photon
0,1265 + 0,0006 (Raj, et al., 1999) Photon
0,1364 + 0,0134 (Sogut, et al., 2002) Photon 0.1270
22Tj | 0,1265 + 0,0006 (Pawlowski, et al., 2002) | Photon 0,1252 0,009 + 0.0019
0,1089 * 0,0043 (Sahin, et al., 2005) Photon -
0,1100 £ 0,0090 (Han, et al., 2007) Photon
0,1282 £ 0,0080 (Ertugrul, et al., 2007)* Photon
0,1233 £ 0,0063 (Aylikci, et al., 2014) Photon
0,1290 + 0,0076 (Kacal, et al., 2015) Photon
0,1396 + 0,0085 (Kamal, et al., 1980)* lon
0,1382 + 0,0016 (Casnati, et al., 1985) Photon
0,1211 £ 0,0019 (Kugtkonder, et al., 1993) | Photon
0,1335 + 0,0006 (Padhi, et al., 1995) Photon
0,1358 + 0,0017 (Bé, et al., 1998) Photon
0,1343 £ 0,0012 (Raj, et al., 2002) Photon
0,1374 + 0,0113 (Sogut, et al., 2002) Photon 01335
2Cu | 0,1390 * 0,0130 (Oz., 2006) Photon 0,1336 0,005 + 0.0016
0,1365 + 0,0080 (Cevik, et al., 2007)* Photon -
0,1359 + 0,0030 (Ertugrul, et al., 2007) Photon
0,1314 £ 0,0087 (Aylikci, et al., 2009) Photon
0,1295 + 0,0076 (Han, et al., 2010) Photon
0,1370 £ 0,0082 (Kagal, et al., 2015) Photon
0,1258 + 0,0064 (Aylikci, et al., 2014) Photon
0,1296 + 0,0099 (Dogan, et al., 2016) Photon
0,2099 + 0,0014 (Kamal, et al., 1980)* lon
47 0,2009 + 0,0003 (Dhal, et al., 1994) Photon 0,2013
A9 | 02023 +0,0139 (Ertugrul, et al, 2007 | Photon | 22027 | 0005 1 160031
0,1980 + 0,0030 (Bennal, et al., 2010) Photon
0,2726 + 0,0190 (Kamal, et al., 1980)* lon 02637
Au | 0,2620 + 0,0030 (Bennal, et al., 2006) Photon 0,2675 0,005 + 0.0066
0,2680 + 0,0050 (Ertugrul, et al., 2007) Photon -

Tableau 2.2 Rapport expérimental IKﬁ/IKapour les différents éléments Ti, Cu, Ag et Au. (*Valeur
moyenne des valeurs publiées pour le méme auteur)

Les analyses que nous avons réalisées dans le tableau 2.2 ont montré que le rapport d’intensité
n’est pas affecté par la nature de la particule incidente. Il n’est pas non plus affecté par I’énergie
incidente des projectiles. Ceci se base sur les différents travaux de (Kamal, et al., 1980) qui a
étudié I’effet de I’énergie du faisceau incident sur le rapport IK[;/IK“- Pour cela, il a utilisé des

faisceaux de protons avec des énergies incidentes différentes (23,6, 32,1 et 43,6 MeV) pour
irradier différentes cibles : Cu, Rb, Ag, Eu et Au. Il a trouvé que le rapport IKﬁ/IKa n’est pas

affecté par I’énergie du faisceau incident.
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De son cote, (Bhuinya, et al., 1993) a étudié I’effet de la forme chimique sur le rapport de
I’intensité IK,;/IKa des atomes Ti, Ni et Cr dans les molécules TixNi1-x et CrxNi1-x (X varie entre

0 et 1). Il atrouve que ce rapport est affecte par la structure des molécules (effet de transfert de
charge 3d dans les alliages). Une autre étude en 2005 par (Cevik, et al.) montre que le rapport
d’intensité IKB/IKadépend de la nature chimique du milieu (il trouve un écart de 25% par

rapport a une cible en cuivre pur). En 2007, le méme auteur (Cevik, et al.) a déterminé le rapport
d’intensité IKﬁ/IKa pour les métaux purs de numéro atomique entre 24 et 83.

Des études plus récentes (Han, et al., 2010) et (Aylikci, et al., 2009) ont étudié I’impact des
alliages CoxCuix (x varie entre O et 1) et CoCuAg respectivement. Dans ces deux cas, ils ont
trouvé que la structure des molécules affecte le rapport Ix, /Iy, avec un écart de 8% pour le

cuivre et un écart de 3% pour le cobalt.

On peut illustrer cette dépendance dans le cas du cuivre. Pour cet atome, la derniére couche
remplie par les électrons est la couche N. Cela signifie que la liaison avec cette couche modifie
la distribution des électrons qui a son tour change la probabilité des transitions de type Kj entre
la couche K et la couche N. Cet effet de la forme chimique n’aura pas d’incidence dans notre
cas ou nous utilisons des métaux purs uniquement. C’est pourquoi, dans le tableau 2.2, nous
avons mis les rapports des intensités Ikg /Ik, correspondants aux cibles pures.

2.1.6 Les valeurs théoriques et empiriques

Les calculs théoriques ont été faits par (Scofield, 1974) a I’aide de la théorie Hartree-Slater
(HS) puis améliorés (Scofield, 1974a) grace a l'utilisation d’une fonction d’onde Hartree-Fock
(HF) décrivant I’état fondamental d’une molécule ou d’un atome sous la forme d’un
déterminant de Slater unique.

Une étude récente par (Kahoul et al 2014) présente un ajustement pour les données
expérimentales pondérees du rapport IKB/IKa selon I’équation 2.9, en utilisant les données
publiées entre 1980 et 2011. (Kahoul et al 2014) ont réalisé un ajustement par morceau en
choisissant trois régions de numéro atomique Z : de 16 a 30, de 31 a 55 et de 56 a 92. lls
obtiennent ainsi des jeux de parameétres pour chacune des 3 régions en Z.

=1L
o/ Tko = <1 F O bz )

(2.9)

La figure 2.2 presente, en fonction du numéro atomique Z, les données expérimentales du
rapport d’intensité IKﬁ/IKa a I’aide de points noirs, les valeurs empiriques selon Kahoul a I’aide

de la courbe bleue et les valeurs théoriques déterminées par (Scofield, 1974a) a I’aide de la
courbe rouge.

Dans la région des éléments ayant des numéros atomiques plus grands que 30, I’écart entre les
deux méthodes empirique et théorique est compris entre 0,04% et 6,36%. Pour les éléments
légers I’écart est plus important allant au-dela de 6%.

Si on compare les données expérimentales (les points noirs) et le modéle empirique selon
(Kahoul, et al., 2014), I’écart du rapport d’intensité Iy, /I, varie de 0,5% a 20%. En particulier,

dans le cas du cuivre, I’écart entre les données expérimentales et la valeur empirique du rapport

( )
L 4 )



IKﬁ/IKa est compris entre 2,4% et 9% suivant la valeur expérimentale choisie. Cependant cet
écart est compatible avec I’incertitude associée a I’ajustement empirique de Kahoul et al. En
effet, I’ajustement a été fait dans une région ou le rapport IKﬁ/IKa augmente rapidement en

fonction du numéro atomique (entre 16 et 20). Ce qui conduit a une incertitude de 10,5% sur la
valeur du rapport d’intensité des raies K, et Kg du cuivre donnée par cet ajustement.
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Figure 2.2 Les valeurs expérimentales du rapport IKB /IKa (points noirs) comparées avec les valeurs
théoriques du Scofield (courbe rouge) et les valeurs empiriques du Kahoul (courbe bleue).
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Figure 2.3 Les valeurs expérimentales (points noirs) et les valeurs moyennes du rapport KyK, (points
bleus) comparées avec les valeurs empiriques de Kahoul 2014 (courbe rouge) et les valeurs
empiriques de (Aylikci, et al. 2014) (courbe bleue) et les valeurs théoriques de Scofield et al.1974
(courbe noire).
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Une autre étude récente de 2014 (Aylikci, et al., 2014) présente un ajustement des données
expérimentales du rapport IKﬁ/IKa pour les numéros atomiques seulement entre 21 et 30.

La figure 2.3 présente, en fonction du numéro atomique pour les différents éléments entre 21 et
30, les données expérimentales du rapport d’intensité IKB/IKa(points noirs), les valeurs
moyennes (points bleus), comparées avec les valeurs empiriques de (Kahoul, et al., 2014)
(courbe rouge), les valeurs empiriques de (Aylikci, et al., 2014) (courbe bleue) et les valeurs
théoriques de (Scofield, 1974a) (courbe noire). L écart entre les deux ajustements empiriques
est compris entre 0,15% et 6,6% dans la gamme de numéro atomique commun.

L’ecart entre le rapport d’intensité déterminé par (Aylikci, et al., 2014) et les valeurs moyennes
expérimentales est compris entre 0,15% et 3,3%. Dans le cas du titane, I’écart est égal a 1,1%
et dans celui du cuivre I’écart est égal & 0,15%.

Le Tableau 2.3 récapitule les valeurs des rapports des intensités Ikg /I, pour les differents
atomes Ti, Cu, Ag et Au en fonction des différents domaines.

Rapport IKﬁ/IKa
Element Theorique E;;T)?\ic:é?ge E[;r(])?\ic:é?ge
(Scofield, (Aylikci, etal., | (Kahoul, etal.,
1974a) 2014) 2014)
Ti 0,1355 0,1288 0,1266 0,1270 + 0,0019
Cu 0,1379 0,1341 0,1283 0,1335 £ 0,0016
Ag 0,213 0,2102 0,2013 + 0,0031
Au 0,2772 0,2695 0,2637 + 0,0066

Tableau 2.3 Les valeurs moyennes expérimentales pondérées (cf. tableau 2.2) comparées aux valeurs
empiriques et théoriques

2.1.7 Les valeurs choisies pour ce travalil

Pour déterminer la section efficace de production de rayons de type K pour les atomes Ti, Cu
Ag et Au a partir d’une raie donnée, nous avons utilisé les valeurs moyennes expérimentales
ponderées du rapport d’intensité IKB/IKa, qui sont des valeurs fiables, présentées dans la

derniére colonne du Tableau 2.3. En effet, elles sont en accord avec les valeurs des ajustements
empiriques les plus récents et les valeurs théoriques.

Dans le cas de I’argent, nous avons calculé la section efficace de production de rayons X de
type K a partir de la raie Kg,. Dans le cas de I’or, nous avons calculé la section efficace de

production de rayons X de type K a partir des deux raies K, et K., . Pour calculer ces sections
efficaces, nous avons utilisé les rapports théoriques I Kby [k, Ik, / IKaldonnéS par (Scofield,

1974a) car aucune valeur expérimentale n’a été trouvée pour ces deux rapports. On a utilisé la
valeur de 0,1813 pour I’argent et celle de 0,5874 pour I’or.
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2.2 Rendement de fluorescence w

La détection des rayons X de type K, durant nos expériences, nous permet de mesurer la section
efficace de production pour les différents éléments (voir chapitre Il partie 3.1.2). Pour convertir
la section efficace de production de rayons X de type K en section efficace d’ionisation de la
couche K, nous avons besoin de connaitre le rendement de fluorescence pour chaque élément
étudié. La section efficace d’ionisation est la grandeur déterminée par les modeéles theoriques.
C’est donc un élément important pour comparer les grandeurs mesurées aux valeurs calculées.

Dans les paragraphes suivants, nous avons étudié la variation du rendement de fluorescence de
la couche K en fonction du numéro atomique a travers les valeurs expérimentales, théoriques,
empiriques et semi-empiriques que I’on peut trouver dans la littérature.

2.2.1 Les valeurs expérimentales

Plusieurs études experimentales ont été réalisees sur le rendement de fluorescence de la couche
K pour différents éléments.

I T I T I T I
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0,24 + Valeur moyenne pondérée (kahoul et al 2012) 4
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Numéro atomique Z

Figure 2.4 La valeur moyenne pondérée pour les données expérimentales des rendements de
fluorescence de la couche K (points rouges) comparée avec I’ajustement polynomial par morceaux le
plus récent (Daoudi, et al., 2015).

La figure 2.4 présente la variation de la valeur moyenne pondérée des données expérimentales
du rendement de fluorescence (points rouges) en fonction du numéro atomique pour les
différents éléments ayant un numéro atomique entre 14 et 92. Ces valeurs moyennes ont été
calculées a partir des données expérimentales publiées entre 1994 et 2011 (Kahoul, et al., 2012).
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La valeur moyenne pondérée des données expérimentales du rendement de fluorescence wy,
prend en compte I’incertitude sur les valeurs expérimentales selon I’équation suivante :

Wip = (i (Aia))z )ﬂi ((AZZ)Z)

i=1 i=1

(2.10)

La forme de la distribution est ajustée par un polyndéme d’ordre 4 en Z qui décrit au mieux les
résultats expérimentaux (Kahoul et al 2011). L ajustement polynomial, présenté sur la figure
(Figure 2.4), provient de I’étude la plus récente faite par (Daoudi, et al., 2015) dans laquelle les
données ont été ajustées par morceaux selon trois intervalles de numéro atomique Z (voir le
tableau 2.2). Du fait de la nature de I’ajustement, ce dernier présente des discontinuités sur les
bords des intervalles d’interpolation. L’écart entre les valeurs moyennes pondérées selon
(Kahoul, et al., 2012) et cet ajustement varie selon les trois intervalles. Dans la région des
éléments légers (Z<20), I’écart varie de 3 a 15% a cause du manque des donnees dans cette
région. Dans la région des éléments moyens (20<Z<50), il varie de 0,02 a 8%. Dans la région
des élements lourds (50<Z<99), il varie e 0,02 a 6,2%. Compte tenu des discontinuités de
I’ajustement de Douadi et al, ce dernier ne sera pas utilisé dans ce travail.

Ecart
Cible Wi Référence wg | type Wk,
pour Wy
0,205 + 0,005 | (Garg, et al., 1985)
0,216 + 0,008 | (Bhan, etal., 1981)
0,214 £ 0,004 | (Simsek, et al., 2000)
0,222 £ 0,006 | (Simsek, et al., 2002b)
22T 0,222 + 0,027 | (Sahin, et al., 2005) 0,221 | 0,009 0,2148 + 0,005
0,218 + 0,008 | (Yashoda, et al., 2005)
0,234 + 0,019 | (Han, etal., 2007)
0,230 + 0,028 | (Ménesguen, et al., 2010)
0,229 + 0,012 | (Aylikci, et al., 2014)
0,448 £ 0,010 | (Garg, et al., 1985)
0,441 £ 0,018 | (Arora, et al., 1981)
0,440 £+ 0,018 | (Bhan, et al., 1981)
0,425 + 0,021 | (Pious, et al., 1992)
0,452 £ 0,003 | (Solé, et al., 1994)
0,412 + 0,029 | (Durak, etal., 2001)
0,455 + 0,015 | (Simsek, et al., 2000)
Cu | 0,470 +0,013 | (Simsek, et al., 2002b) 0,448 | 0,018 | 0,4489 + 0,006
0,438 + 0,016 | (Gowda, et al., 2005)
0,452 + 0,036 | (Han, etal., 2007)
0,455 + 0,03 = | (Aylikci, et al., 2009)
0,478 + 0,047 | (Sogiit., 2010)
0,437 + 0,019 | (Ménesguen, et al., 2010)
0,4776 + 0,028 | (Aylikci, et al., 2014)
0,456 + 0,028 | (Yilmaz, et al., 2015)
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0,843 + 0,046 | (AL-Nasr, et al., 1987)
0,856 + 0,025 | (Garg, et al., 1985)

0,857 £ 0,034 | (Arora, et al., 1981)

0,861 + 0,072 | (Bhan, et al., 1981)
0,826 + 0,005 | (Takiue, et al., 1980)
0,836 + 0,04 | (Balakrishna, et al., 1994)
0,829 + 0,038 | (Durak, et al., 2001)

47
A9 | 0843 10,047 |(Simsek, ctal, 2002y | 0834 | 0,015 1 0:8325+0,0102

0,818 + 0,018 | (Simsek, et al., 2002b)
0,815+ 0,041 | (Seven, 2002)
0,827 + 0,066 | (Ertugrul, et al., 2002)
0,830 + 0,026 | (Gudennavar, et al., 2003)
0,821 + 0,032 | (Gowda, et al., 2005)
0,834 + 0,01 | (Bennal, etal., 2007)

A 0,959 + 0,014 | (Gudennavar, et al., 2003) 0,963 | 0,006 0.9593 + 0,0421

0,967 + 0,083 | (Apaydin, et al., 2006)

Tableau 2.4 Rendement de fluorescence expérimental de pour chacun des éléments étudiés.

Le Tableau 2.4 présente les mesures récentes pour le rendement de fluorescence de la couche
K, wg , pour les atomes des cibles irradiées durant cette these Ti, Cu, Ag et Au. Simsek et al.
ont déterminé le rendement de fluorescence pour les éléments ayant des numéros atomiques
entre 22 < Z < 30 et 33 < Z < 53 avec un détecteur Ge(Li) (Simsek, et al., 2000) et (2002a).
Il a utilisé un deuxiéme détecteur Si(Li) pour déterminer de nouveau le rendement de
fluorescence pour les éléments ayant des numéros atomiques entre 22 < Z < 64 (Simsek, et
al., 2002b). Les résultats des deux expériences sont en bon accord puisque I’écart entre eux est
compatible avec les barres d’erreurs associées aux mesures.

(Aylikei, et al., 2009) ont montre que les rendements de fluorescence wy du Co et du Cu dans
des alliages de CuCoAg, avec différentes concentrations de Co et de Cu, sont identiques a ceux
mesurés avec des cibles pures (dans la limite des erreurs expérimentales). Dans ce cas, nous
avons calculé les valeurs moyennes de ces différentes mesures (Tableau 2.4)

Pour chaque élément et a partir des valeurs présentées, la valeur moyenne du rendement de
fluorescence wy, I’écart type de la valeur moyenne du rendement de fluorescence et la valeur
moyenne pondérée wy, ont été calculés. L’erreur sur la valeur moyenne pondérée est la
moyenne des écarts avec les données expérimentales.

2.2.2 Les valeurs théoriques, semi-empiriques et empiriques

Des calculs théoriques du rendement de fluorescence ont été réalisés par (McGuire, 1969),
(1970) en utilisant le modele Hartree-Fock-Slater pour les éléments de numéro atomique Z
compris entre 4 et 54. Ultérieurement, des calculs théoriques non relativistes du rendement de
fluorescence ont été réalisés par (Kostrun, et al., 1971b), (1971a) avec I’ utilisation des fonctions
hydrogénoides pour les éléments ayant de numéro atomique compris entre 10 et 70. Plus
récemment, Krause (1979) a fait un ajustement semi-empirique sur les rendements de
fluorescence a partir des données expérimentales publiées entre 1955 et 1972 pour les atomes
ayant un numéro atomique Z compris entre 22 et 69. En 1981 Bambynek a déterminé un
ajustement semi-empirique du rendement de fluorescence pour les éléments compris entre
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I’aluminium et I’uranium (Z=13 a Z=92). Puis, quelques années plus tard, le méme auteur a
proposé un nouvel ajustement empirique des données expérimentales existantes sur la méme
gamme de Z (Bambynek, 1984). Enfin, une étude récente par (Kahoul, et al., 2011), (2012) a
montré que I’ajustement par un polynéme en Z, selon la formule (2.11), reproduit au mieux la
tendance des valeurs expérimentales :

([ Ea bz
e <1 s bnzn)4> N

Le méme auteur, (Kahoul, et al., 2012), a refait un ajustement empirique du rendement de
fluorescence selon I’équation (2.11), en utilisant des mesures experimentales entre 1984 a 2011.
Finalement, en 2015, (Daoudi, et al., 2015) a réalisé un nouvel ajustement empirique par
morceaux du rendement de fluorescence, toujours selon I’équation (2.11), en utilisant plus de
mesures expérimentales (reparties entre 1934 a 2015). Les coefficients de ce dernier ajustement
sont présentés dans le Tableau 2.5 pour les trois régions de numéro atomique Z. L’erreur
quadratique moyenne dans le Tableau 2.5 a été calculéee par la formule suivante :

[ L (eatdomnées —wK<ajustement>>2 v (2.12)
€rms = N wg (ajustement)

Avec N est le nombre de séries de données expérimentales utilisées.

Numéro atomique Z Coefficients Erreur &, (%)
b, = 0,04039
b; = 0,02048
3<Z<20 50,1
b, = 0,00104

by = —(2,5337) x 1075

b, = —0,12024
b, = 0,04655
21<Z <50 6,2
b, = (—4,7486) x 10~*

by = (4,6223) x 1076

b, = 10,90047
b, = 0,49268

51 <Z <99 3,4
b, = 0,00623

b; = 2,66449 x 107°

Tableau 2.5 les coefficients des ajustements du rendement de fluorescence pour différentes
régions en Z et I’erreur quadratique moyenne &, sur I’ajustement.
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L’erreur quadratique moyenne est élevée pour les éléments de faible numéro atomique (3 <
Z < 20), parce que d’une part les données expérimentales existantes pour cette région sont peu
nombreuses (51 valeurs expérimentales) comparées aux autres régions (448 valeurs
expérimentales pour I’intervalle compris entre 21 < Z < 50 et 245 valeurs expérimentales
pour celui compris entre 51 < Z < 99) et d’autre part, le rendement de fluorescence pour les
éléments légers est petit ce qui rend les expériences compliquées et peut induire des erreurs
supplémentaires lors de I’analyse des données (Daoudi, et al., 2015).
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Figure 2.5 Le modéle théorique du rendement de fluorescence selon Kostroun et al (1971) comparé
avec les modeles semi empiriques selon Krause (1979) et Hubbell et al (1994) et le modéle empirique

de Daoudi et al. (2015)

La Figure 2.5 présente la variation théorique du rendement de fluorescence en fonction de
numéro atomique selon Kostroun et al (1971) comparé avec les modeéles semi empiriques de
Krause (1979) et celui de Hubbell et al (1994) et la derniere étude empirique selon Daoudi et
al. (2015). La comparaison entre ces différentes valeurs est divisée en 3 régions :

1-

Pour la région des éléments de numéro atomique faible (12<Z<21), I’écart entre le
rendement de fluorescence determiné par Daoudi et al (2015) et la théorie selon
Kostroun et al (1971) est compris entre 0,14 % et 3,6%. Par rapport aux modéles semi-
empiriques de Krause (1979) et Hubbell et al (1994), les écarts varient de 3,4 % jusqu’a
21,5%.

Pour la région correspondant aux élements ayant des numéros atomiques moyens
(20<Z<51), I’écart entre le rendement de fluorescence déterminé par Daoudi et al (2015)
et la théorie selon Kostroun et al (1971) est compris entre 0,86 % et 2,82%. Par rapport
aux modeles semi-empiriques de Krause (1979) et Hubbell et al (1994), les écarts
varient de 0,02 % jusqu’a 5,82%.

Pour la région correspondant aux éléments ayant des numéros atomiques grands
(50<Z<99), I’écart entre le rendement de fluorescence déterminé par Daoudi et al (2015)
et la théorie selon Kostroun et al (1971) est compris entre 0,002 % et 3%. Par rapport
aux modeles semi-empiriques de Krause (1979) et Hubbell et al (1994), les écarts
varient de 0,009 % jusqu’a 2,9%.
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Les 4 études sont en accord pour les éléments avec un numéro atomique entre 20 et 99. Le
modeéle théorique selon Kostroun et al et I’ajustement polynomial empirique de Daoudi et al
sont en bon accord pour les trois régions. Ce dernier point renforce la fiabilité du I’ajustement
empirique de Daoudi et al., sauf pour les éléments du numéro atomique autour de 50 (a cause
de la discontinuité de I’ajustement).

Le tableau suivant regroupe le rendement de fluorescence des atomes de nos cibles (Ti, Cu, Ag
et Au) dans les différentes domaines, théorique selon Kostroun et al. (1971), semi-empirique
de Krause (1979), empirique de Daoudi et al. (2015), les valeurs expérimentales moyennes
ponderées et non pondérées calculées par Kahoul et al. (2012) et les valeurs expérimentales
moyennes pondérées calculées pendant ce travail pour les données publiées entre 1980 et 2015.

Rendement de fluorescence wg
. Semi- . -
Théorique . Empirique Valeur moyenne expérimental
empirique
Cible Kahoul (2012)
Non Pondérée

pondérée (1994-

(1994-2011) 2011)
Ti 0,212 0,214 0,215 0,216 0,206 0,2148 + 0,0050
Cu 0,448 0,44 0,442 0,442 0,446 0,4489 + 0,0060
Ag 0,844 0,831 0,835 0,828 0,829 0,8320 + 0,0102
Au - 0,964 0,958 0,963 0,959 0,9593 + 0,0421

Tableau 2.6 les valeurs des rendements de fluorescence théoriques, semi-empiriques, empiriques et
expérimentales pour les atomes Ti, Cu, Ag et Au.

Le Tableau 2.6 montre que la variation du rendement de fluorescence de la couche K entre les
différentes méthodes est inférieure a 5% pour le Ti, a 3,5% pour le Cu, a 2,2% pour I’Ag et a
1% pour I’or.

2.2.3 Les valeurs choisies pour ce travail

Pour convertir la section efficace de production en section efficace d’ionisation pour les atomes
Ti, Cu, Ag et Au, nous avons utilisé les valeurs moyennes expérimentales et pondérées du
rendement de fluorescence que nous avons établi a partir des données expérimentales publiées
entre 1980 et 2015 (valeurs présentées dans la derniere colonne du Tableau 2.6). Ces dernieres
valeurs sont en bon accord avec les valeurs du modéle théorique et celles du dernier ajustement
empirique et ne comporte pas de biais lié a la méthode d’ajustement.
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2.3 Section efficace d’ionisation

Nous allons expliquer en bref le modele théorique de la section efficace d’ionisation qui est
basé sur I’approximation de Born de I’onde plane (pour plus de détails voir I’annexe A).

2.3.1 Le modele de I’approximation d’Onde Plane de Born

L’emission de photons X induite par les ions incidents est basee sur I’ionisation des couches
internes d’un atome par un faisceau de particules chargées. Dans le modéle de I’approximation
d’onde plane de Born (PWBA) [ (Merzbacher, et al., 1958) (Lapicki, et al., 1981)], on fait les
hypothéses suivantes :

e Les etats initial et final sont des ondes planes
. e Les etats des électrons de la cible sont ceux de I’atome non perturbé.
A partir de cette hypothese, la section efficace d’ionisation différentielle par rapport a I’angle

solide d2 est proportionnelle a la matrice de diffusion |f; (8, ¢)|? selon I’équation suivante

do

Lk (213)

ou k, est le vecteur d’onde diffusé, k; est le vecteur d’onde incident.

Pour cela on utilise le potentiel qui décrit I’interaction entre les états des électrons éjectés par
rapport au centre de masse (Bransden, etal., 2003) :

V(R) =

T2 ¢nf (rZ) < > ¢nl (7"2) (214)

1
R -7

ou Z; est le numéro atomique de la particule incidente, R est le vecteur position de la particule
incidente par rapport au centre de I’atome, 7, est le vecteur de position de I’électron par rapport
au centre de I’atome, ¢,.(r;) et ¢,;(r;) sont les fonctions d’onde initiale et finale de
I’électron.

La section efficace d’ionisation d’une couche s (s=K, Li, Lu,...) peut s’écrire sous la
forme suivante:

Z?
O{WBA = 87‘[610 fS(ns' s) (2-15)
ZZs
ou a, est le rayon de Bohr, Z, est la charge électrique effective du noyau de I’atome cible (de
numero atomique Z, ) vu par un électron de I’orbitale s et f; est une fonction dépendant du
facteur de forme de la cible.

Les quantités sans dimension, 6 et n, , décrivent respectivement I’énergie réduite de liaison
atome-électron et I’énergie réduite de I’ion. On obtient finalement I’expression suivante pour
la section efficace d’ionisation par une particule chargee dans I’approximation de Born (Born,
etal., 1927) :
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1
O{WBA = Os0 n_fs(ns: 6s) (2-16)
s

Avec og, qui a la dimension d’une section efficace. En utilisant la variable & qui mesure le
temps caractéristique de I’orbitale s par rapport au temps de collision, la section efficace
d’ionisation de la couche s s’exprime sous la forme suivante :

1
O-SPWBA = 0505~ Fs(fsr 95) (2-17)

N

Fs est une autre fonction dépendant du facteur de forme de la cible.

Un des effets les plus importants qui a été négligé dans I’approche PWBA est la déviation
coulombienne de la particule incidente due au noyau de I’atome-cible. Cette interaction
s’oppose a la pénétration profonde de la particule dans les orbites internes, ce qui réduit
évidemment d’autant plus la section efficace d’ionisation que la particule incidente est lente.
On doit aussi tenir compte des corrections venant de la perturbation des orbites électroniques
provoquée par le passage de la particule incidente chargée qui entraine une augmentation de
I’énergie de liaison des électrons.

2.3.2 Le modele ECPSSR (Energy loss Coulomb repulsion
Perturbed Stationary State Relativistic theory)

La prise en compte des corrections additionnelles suggérées dans le paragraphe précédent a
mené a la théorie ECPSSR [ (Lapicki, et al., 1981) et (Lapicki, 2005)], qui corrige la section
efficace d’ionisation calculée dans le cadre de I’approximation de Born. QOutre les corrections
d’énergie de liaison des électrons (PSS - Perturbed Stationnary-States) et de déviation
coulombienne par le noyau (C), les effets dus au caractére relativiste des électrons (R) et a la
perte d’énergie de la particule incidente lors de I’ionisation (E) ont été intégrés dans la
formulation de la section efficace d’ionisation. Ces différents facteurs vont étre décrits dans la
section suivante.

2.3.3 Correction de la liaison des électrons de la cible

La correction de la liaison des électrons de la cible est traduite par les états stationnaires
perturbés (PSS) de I’électron de I’atome cible (de numéro atomique Z,) qui deviennent ceux
d’une molécule diatomique (cible + particule incidente) a basse énergie. Quand Z; < Z, ,
I’approximation de Born a été utilisée pour décrire les états électroniques d’un atome de numero
atomique Z, + Z,. Dans ce cas, I’énergie de liaison des électrons atomiques augmente, ce qui
induit une diminution de la section efficace d’ionisation.

Aux énergies intermédiaires et élevees, la particule chargee perturbe I’état stationnaire et
entraine un effet dit de polarisation qui aura comme conséquence une augmentation de la
section efficace. On peut prendre en considération ces deux effets en corrigeant la section
efficace de Born comme suit :
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o055 = afWPA(S ) (2.18)

(s
ou (s est défini comme étant :
27,
(s=1+ (9s(s) — hs(€s)) (2.19)
ZZSHS
ou
1495 +318F+988; + 128 + 258 + 4,280 +0,515¢]
K (1+¢,)° (2.20)
1495+ 3187 +49&; + 1628 +63 & + 1880 + 1,97 &/ (2.21)
I = A+ |
9i,5
14108 +45&; +102&; +3318 +67& +58¢82+7,88; +0,888 & (2.22)
(1+¢,)°
et
2n, (Csn,
hy(£s) = 1( ) 2.23
OU Ck = CLl = 1,5 et CLZ = CL3 = 1,25 .
La fonction I(x) est donnée par la relation :
I1(x)
( 2e7%%
Y 3<x<11
= 2e™ 0,035<x <3 (2.24)
0,031 + 0,21x%5 4+ 0,005x — 0,069x15 + 0,324 x2 ’ =X
1
L 0,75m [ln (—2> — 1] 0<x<0,035
X

2.3.4 Correction de la déviation coulombienne de I’ion incident

Pour les particules a basse énergie, I’approximation de Born néglige I’influence de la répulsion
entre les noyaux de la particule incidente et de I’atome cible (Brandt, et al., 1981). La correction
de déviation coulombienne (C) modifie la trajectoire de la particule incidente et prend en
compte une trajectoire hyperbolique. Le coefficient Cs(d. gmin-€s) est alors défini pour
représenter la correction coulombienne :

Cs(d.qmin) = 9+ 2l2)E10+212 (. d. Gmin) (2.25)
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ou d est la demi distance d’approche dans une collision frontale, g,,;, le vecteur d’onde de
transfert minimal de la diffusion et E o,.,,, est I’intégrale exponentielle d’ordre (10 + 2[,) avec
[, qui est le nombre quantique associé au moment orbital angulaire de I’atome cible. La section
d’ionisation s’écrit alors :

USCPSS = Cs(d-Qmin-fs)Usl‘JWBA(s;_z:5595) (2.26)

2.3.5 Correction relativiste des électrons de la cible

Cette correction tient compte de I’effet relativiste des électrons des orbites internes. Ce facteur
est particulierement important pour les électrons des atomes de Z, éleve. Le facteur de
correction de la masse relativiste de I’électron est défini comme :

mE(&) =1+ 1,1y2 + s (2.27)

ou
Zys\’ Zy1\’
_ 04(72) _—_ 0,15 (Z2) (2.28)
o neéxr, 23 1,0
La section efficace d’ionisation s’écrit alors :
$s
USCPSSR = Cs(d. Qmin-fs)asl?WBA( m?a’(ses) (2.29)

2.3.6 Correction de la perte d’énergie de I’ion incident

La correction de la perte d’énergie de la particule incidente lors du processus d’ionisation est
trouvée a partir de la comparaison entre la modele PWBA et EPWBA qui décrit la perte
d’énergie (Energy-loss) par W. Brandt et G. Lapicki (Brandt, et al., 1981), la section efficace
d’ionisation du modéle EPWBA est :

USE FWBA = fs (ZS)USP wed (2.30)
Avec
fs(zs) =27V (v — 1) (vzs — DA + 2z5)” + (vzs + (1 — z5)"] (2.31)

ou v = 9 pour les orbitales s et L, et v = 11 pour les orbitales L, et Ls.

_ 4 (§s)° 2.32
o= Jomm(® =

La derniere correction de la section efficace d’ionisation dans I’approximation de Born tient
compte de la perte d’énergie de la particule incidente lors du processus d’ionisation. Celui-ci
est intégreé dans la correction coulombienne par la formulation suivante :
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Cs (X) = Cs( ) (2.33)

Zs(Zs+ 1)
Finalement, la section efficace d’ionisation dans la théorie ECPSSR sera :

GEPIF = CE (d. Guuin- €5) X fi(z) X afWPA( /mﬁ (‘;—5) ‘;— G50s)  (239)
S 5§

2.3.7 Correction du modele ECPSSR

Le logiciel ISICS (Inner-Shell lonization Cross Section) [ (Liu, et al., 1996), (Cipolla, 2007),
(Cipolla, 2009) et (Cipolla, 2011)] propose des corrections pour le modele ECPSSR sous
forme d’options. La premiére option consiste a prendre en compte I’effet relativiste de la
particule incidente et la deuxiéme option consiste a prendre en compte la correction des
fonctions d’onde des électrons.

2.3.8 Correction relativiste de I’ion incident RECPSSR

RECPSSR est un modele qui prend en compte I’effet relativiste (R) des particules incidentes.
La section efficace d’ionisation RECPSSR de la couche s (s=K, L, Ly,....) est de la forme

suivante :
&\ €
ofFPIR = CF (d. Qin-§5) X £ (25) X 0" /m? ()2 | @3

La figure ci-dessous présente le rapport de sections efficaces des modeles RECPSSR et
ECPSSR, pour différentes cibles (Ti, Cu, Ag et Au), en fonction de I’énergie de la particule
incidente (1-70MeV).
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Figure 2.6 Le rapport des sections efficaces RECPSSR/ECPSSR de la couche K pour différents
éléments (Ti, Cu, Ag et Au) en fonction de I’énergie du proton incident.
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Les deux modéles ont des valeurs proches pour les faibles énergies incidentes des protons. Pour
une énergie donnée, I’effet relativiste n’est pas le méme en fonction des éléments. 1l dépend de
I’énergie de liaison de I’électron de la couche K ainsi que de sa vitesse.

Pour chaque elément, le rapport RECPSSR/ECPSSR passe par un minimum et a partir d’une
certaine énergie, I’effet relativiste du projectile augmente la section efficace d’ionisation de la
couche K.

2.3.9 Correction des fonctions d’ondes des électrons ECPSShsR

La Figure 2.7 présente les rapports de la section efficace d’ionisation de la théorie ECPSShsR
sur ECPSSR pour différentes cibles (Ti, Cu, Ag et Au) en fonction de I’énergie des protons.

Les rapports montrent que I’utilisation de la fonction d’onde relativiste de Dirac-Hartree-Slater
(hsR) est liée au numéro atomique de la cible. Pour un numéro atomique élevé, comme dans le
cas de I’or, la section efficace d’ionisation ECPSShsR est plus grande que celle de la theorie
ECPSSR. Le rapport gZCPSShsR /GRECPSSR gy Ti et Cu sont quasiment identiques. Ce
changement de la fonction d’onde n’a pas d’influence sur I’ionisation a haute énergie pour les
éléments légers.
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Figure 2.7 Les courbes des rapports des sections efficaces d’ionisation (ECPSShsR) sur
(ECPSSR) de la couche K en fonction de I’énergie du proton incident pour différents cibles
(Ti, Cu, Ag et Au)
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2.4 Les sections efficaces expérimentales, empiriques et théoriques
2.4.1 Les sections efficaces expérimentales entre 1 et 70 MeV

Plusieurs études expérimentales ont été menées pour la mesure de la section efficace
d’ionisation de la couche K pour différents eléments. Les figures (Figure 2.8, Figure 2.9, Figure
2.10 et Figure 2.11) présentent les valeurs expérimentales pour les différentes cibles Ti, Cu, Ag
et Au en fonction de I’énergie des protons incidents entre 1 et 70 MeV.
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Figure 2.8 Données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K pour le titane en
fonction de I’énergie du proton incident

La figure (Figure 2.8) montre I’absence de mesures de sections efficace d’ionisation de la
couche K pour le titane au-dela de 25 MeV. On trouve seulement une mesure réalisée par
(Denker, et al., 2005) a 68 MeV en 2005. Les données a basse énergie (<8 MeV) sont cohérentes
entre les différentes sources disponibles.
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Figure 2.9 Données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K pour le cuivre
en fonction de I’énergie du proton incident
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La Figure 2.9 montre que dans le cas du cuivre, il y a des données jusqu’a 45 MeV puis un gap
entre 45 MeV et 68 MeV. La mesure & 68 MeV a aussi été réalisée par (Denker, et al., 2005).
Les données a basse énergie (<10 MeV) sont cohérentes entre les différentes sources
disponibles.
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Figure 2.10 Données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K pour I’argent
en fonction de I’énergie du proton incident.

Dans le cas de I’argent (Figure 2.10), les données expérimentales présentent une forte disparité
a partir de 15 MeV et avec des grandes barres d’erreurs. A partir de 30 MeV, il existe seulement
deux mesures.
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Figure 2.11 Données expéerimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K pour I’or en
fonction de I’énergie du proton incident.

La Figure 2.11 montre I’existence de quelques mesures de section efficace d’ionisation de la
couche K pour I’or a haute énergie. On retrouve un gap entre 45 MeV et 68 MeV.
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Le manque de données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K pour
différentes cibles (Ti, Cu, Ag et Au) explique notre choix de réaliser une campagne
expérimentale pour avoir des valeurs mesurées dans les zones ou il n’y en a pas. On a donc
porté notre effort sur la zone 30 MeV - 68 MeV. L’évolution qui semble douce des valeurs de
sections efficaces nous permet a priori de prendre un pas de mesure relativement large (a peu
pres une dizaine de MeV). Une mesure sera réalisée a 68 MeV pour comparer avec les données
de (Denker, et al., 2005).

2.4.2 Comparaison entre les sections efficaces expérimentales
et empiriques a basse énergie < 10MeV

Pour la section efficace d’ionisation de la couche K avec les ions légers, il existe plusieurs
modeles empiriques. Parmi eux, celui développé par (Paul, et al., 1989) est largement utilisé
par la communauté de PIXE a basse énergie (Campbell, et al., 1993). Ce modele a été optimisé
avec des données expérimentales publiées avant 1989 pour des eénergies incidentes
majoritairement inférieures a 10 MeV. L’optimisation a été faite sur 5 régions de numéro
atomique (Z=4-10, 11-30, 31-41, 41-60 et 61-92). En 2011 (Kahoul, et al., 2011) a fait un
nouvel ajustement sur un grand nombre de données expérimentales publiées avant 2010, Cet
ajustement regroupe les sections efficaces d’ionisation de la couche K a basse énergie (<10
MeV) pour différents éléments ayant un numeéro atomique de 4 a 92.

Les figures (Figure 2.12, Figure 2.13, Figure 2.14 et Figure 2.15) présentent les valeurs
expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K pour les différentes cibles Ti,
Cu, Ag et Au en fonction de I’énergie des protons incidents, comparées avec les valeurs des
ajustements par (Kahoul, et al., 2011) et (Paul, et al., 1989) pour des énergies inférieures a 10
MeV.
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Figure 2.12 Les données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K du titane,
comparées avec les modéles empiriques, en fonction de I’énergie du proton incident.
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Figure 2.13 Les données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K du cuivre,
comparées avec les modéles empiriques, en fonction de I’énergie du proton incident.
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Figure 2.14 Les données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K de I’argent,
comparées avec les modéles empiriques, en fonction de I’énergie du proton incident
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Figure 2.15 Les données expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K de I’or,
comparees avec les modéles empiriques, en fonction de I’énergie du proton incident

Les figures ci-dessus montrent que les deux modéles sont en bon accord avec les mesures
expérimentales & basse énergie. Les deux modeles différent au fur et & mesure que I’énergie
augmente pour I’argent. C’est aussi pour cet élément qu’on a une dispersion importante des
données. L’écart entre les deux modeéles empiriques est au maximum de 5% dans le cas du
titane, 7% dans le cas du cuivre, 11% dans le cas de I’argent et 4% dans le cas de I’or. Les bases

de données utilisées par les deux études ne sont pas les mémes ce qui explique I’écart entre les
deux modeles.
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2.4.3 Comparaison entre les sections efficaces théoriques et
empiriques a basse énergie <10 MeV.

Les figures (Figure 2.16, Figure 2.17, Figure 2.18 et Figure 2.19) présentent les deux modeles
empiriques (Kahoul, et al., 2011) et (Paul, et al., 1989) ainsi que les modéles théoriques PWBA,
ECPSSR et RECPSSR de la section efficace d’ionisation de la couche K pour les éléments Ti,
Cu, Ag et Au en fonction de I’énergie du proton incident. Les valeurs des modeles théoriques
sont calculées par le logiciel ISICS (voir Chapitre 3.2.4).

Pour cette gamme en énergie, I’effet relativiste lié a I’ion incident est négligeable et il y a une
faible différence entre les deux modéles RECPSSR et ECPSSR. Pour cela, les différentes
comparaisons de cette partie ont été faites seulement avec ECPSSR.
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Figure 2.16 les sections efficaces théoriques (courbes) et les sections efficaces empiriques (points)
dans le cas de Ti.

La Figure 2.16 montre que la section efficace d’ionisation de modele ECPSSR parait reproduire
mieux les deux ajustements. L’écart varie jusqu’a 23% entre les valeurs empiriques et le modéle

PWBA. Par contre pour le modéle ECPSSR, I’écart avec les valeurs empiriques est réduit et il
varie entre 4 et 10%.
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Figure 2.17 Les sections efficaces théoriques (courbes) et les sections efficaces empiriques (points)
dans le cas de Cu.

La figure ci-dessus (Figure 2.17) montre que le modele ECPSSR a un faible écart avec les
valeurs empiriques (< 3 %), tandis que pour le PWBA, I’écart varie jusqu’a 30%. Comme dans
le cas du Ti, le modele ECPSSR décrit mieux les valeurs empiriques que le PWBA.
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Figure 2.18 Les sections efficaces théoriques (courbes) et les sections efficaces empirigues (points)
dans le cas de I’Ag

Dans le cas de I’argent, (Figure 2.18) les deux modeles PWBA et ECPSSR sont proches des
valeurs empiriques selon I’ajustement de (Kahoul, et al., 2011).
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Figure 2.19 Les sections efficaces théoriques (en courbes) et les sections efficaces empiriques (en
points) dans le cas de I’or

Dans le cas de I’or (Figure 2.19), les valeurs empiriques sont en bon accord avec la théorie
ECPSSR avec un écart moins de 4 %. Pour le PWBA, il y a une grande divergence avec les
valeurs empiriques. Les différentes corrections apportées par le modéle ECPSSR ont une
grande conséquence sur la section efficace d’ionisation de I’or qui a un numéro atomique éleve,
comme on s’y attend.

En résumé, les figures (Figure 2.16, Figure 2.17,Figure 2.18 et Figure 2.19) montrent que les
modeles theoriques ECPSSR et RECPSSR, dans cette gamme d’énergie du projectile, sont en
bon accord avec les deux modéles empiriques (Kahoul, et al., 2011) et (Paul, et al., 1989) dans
le cas de Ti, Cu, Ag et Au.

2.4.4 Comparaison entre les sections efficaces expérimentales
et théoriques a haute énergie jusqu’a 70MeV.

Dans cette partie, nous comparons les sections efficaces théoriques seulement avec les sections
efficaces expérimentales et non pas avec celles qui sont empiriques. En effet, a haute énergie,
on trouve des valeurs seulement selon le modele empirique de (Paul, et al., 1989) et avec des
grandes incertitudes (>10%). Cela est principalement di au faible nombre de données
disponibles.

Les figures (Figure 2.20, Figure 2.21, Figure 2.22 et Figure 2.23) présentent les données
expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K en fonction de I’énergie des
protons incidents entre 1 et 70 MeV, comparées avec celles issues des différentes valeurs
théoriques des modeles PWBA (courbe pointillée), ECPSSR (courbe en noir) et RECPSSR
(courbe en bleu).

Dans le cas du titane (Figure 2.20), les deux modeles PWBA et ECPSSR sont trés proches a
haute énergie. En effet, les différentes corrections du modele ECPSSR ont des faibles
conséquences a haute énergie. La prise en compte des effets relativistes du projectile par
I’approche RECPSSR explique la différence avec les 2 autres modeles.
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Les mesures expérimentales entre 6 et 15 MeV sont en accord avec la théorie compte tenu des
barres d’erreurs qui sont trés grandes. Les mesures de (Poncet, et al., 1979) sont en bon accord
avec la théorie entre 15 et 20 MeV. La derniére mesure a haute énergie de (Denker, et al., 2005)
est au-dessous de la valeur théorique.
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Figure 2.20 Sections efficaces d’ionisation de la couche K pour le titane (expérimentales et
théoriques) en fonction de I’énergie.
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Figure 2.21 Sections efficaces d’ionisation de la couche K pour le cuivre (expérimentales et
théoriques) en fonction de I’énergie.
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Dans le cas du cuivre (Figure 2.21), les mesures expérimentales sont en bon accord avec la
théorie sur une large gamme en énergie. Dans la région du maximum de la section efficace, il
y a un désaccord en moyenne de 17% avec les mesures de (Poncet, et al., 1979). Comme dans
le cas du titane, la dernieére mesure a haute énergie (68MeV) de (Denker, et al., 2005) se trouve
au-dessous de la théorie.
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Figure 2.22 Sections efficaces d’ionisation de la couche K pour I’argent (expérimentales et
théoriques) en fonction de I’énergie.

Dans le cas de I’argent (Figure 2.22), les mesures expérimentales entre 10 et 15 MeV sont en
accord en moyenne avec la théorie. A partir de 15 MeV, il y a une divergence des données
expérimentales associée a de grandes barres d’erreurs ce qui rend la comparaison délicate.
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Figure 2.23 Sections efficaces d’ionisation de la couche K pour I’or (expérimentales et théoriques) en
fonction de I’énergie.

Dans le cas de I’or (Figure 2.23), les deux modeles ECPSSR et PWBA sont différents a haute
énergie a cause de I’effet relativiste de I’électron de la couche K. Les données expérimentales
a partir de 20 MeV sont en accord avec le modele ECPSSR. Elles sont aussi en accord avec

67

——
 S—



le modéle RECPSSR. Ces valeurs se trouvent loin du maximum de la section efficace qui est
autour de 160 MeV (Liu, etal., 1996). On retrouve le méme comportement, vis-a-vis du modele
ECPSSR, que pour les données expérimentales des autres éléments (Ti, Cu et Ag) a basse
énergie (en amont du maximum de la section efficace).

2.4.5 Section efficace d’ionisation universelle

Pour montrer les résultats pour différents numéros atomiques sur la méme courbe nous avons
utilisé la section efficace d’ionisation universelle (Basba's, et al., 1978). Il s’agit de présenter le
produit entre la section efficace d’ionisation et le carré du potentiel d’ionisation (Lide, 2004)
de la couche K, o;UZ , en fonction du rapport de I’énergie de la particule incidente (E) sur le
produit du potentiel d’ionisation de la couche K, (Uy), et de A qui correspond au rapport de la
masse du proton Mp sur la masse d’électron m,:

1= (2.36)

me
Les deux Figure 2.24 et Figure 2.25 montrent la section efficace d’ionisation universelle pour
les atomes de titane, cuivre, argent et or en fonction du rapport de I’énergie normalisée E /AUy,
dans le cas du modele RECPSSR (les courbes) et les données expérimentales (les points).

12 T T T T T T T T T T T
104 -
8 _
X
)
8
L 61 .
c
—
4 —— RECPSSR (Aqg) i
RECPSSR (Au)
= Données experimentales (Ag)
= Données experimentales (Au)
2] _
0 T T T T T T T T T T T

5 -4 -3 -2 -1 0 | 1
Ln(EAU,)
Figure 2.24 Les valeurs expérimentales (les points) et théoriques (les courbes) de la section efficace

d’ionisation universelle pour les deux atomes argent et or

68

——
 S—



Dans le cas de I’Ag et de I’Au (Figure 2.24), les données expérimentales se trouvent avant le
maximum des courbes universelles et elles sont en bon accord avec le modéle RECPSSR
comme il a été mentionné dans la partie précédente.
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Figure 2.25 Les valeurs expérimentales (les points) et théoriques (les courbes) de la section efficace
d’ionisation universelle pour les deux atomes titane et cuivre

Dans le cas du Cu et du Ti (Figure 2.25), les données expérimentales couvrent une large gamme
des valeurs de I’énergie réduite. Les valeurs négatives (< -0,5) sont en accord avec le modele
RECPSSR comme dans le cas de I’argent et I’or. Par contre, autour du maximum de la section
efficace universelle, il y a un écart avec les données et elles n’ont pas la méme tendance que le
modeéle RECPSSR pour les énergies réduites positives. Afin de montrer au mieux la tendance
globale des données expérimentales autour du maximum, nous avons présenté dans le cas du
Ti (Figure 2.26), I’ajustement empirique de la section efficace universelle fait par Kahoul et al
(Kahoul, et al., 2011) pour les valeurs de I’énergie réduite entre -2 et 0,88. Nous n’avons pas
présenté I’ajustement pour le Cu parce qu’il a été fait sur une région restreinte de I’énergie
réduite qui se trouve avant le maximum de la courbe universelle et ne permet donc pas de
contraindre correctement le maximum attendu pour la section efficace universelle.
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Figure 2.26 les courbes des valeurs empirigques (courbe bleu) selon Kahoul et al 2011 et théoriques
RECPSSR (courbe noire) de la fonction universelle de la section efficace d’ionisation de la couche K
pour le titane en fonction du rapport d’énergie.

En conclusion, les données expérimentales sont peu nombreuses au-dessus de 30 MeV pour les
quatre éléments Ti, Cu, Ag et Au mais aussi pour tous les numéros atomiques en général
(Lapicki, 2008). Les données existantes dans cette gamme d’énergie ont des grandes
incertitudes et sont parfois différentes entre elles comme dans le cas de I’argent. De plus, pour
le cuivre et le titane, il manque des données précises dans la région du maximum de la section
efficace ou on note une différence entre les modeles et les données expérimentales.

Le modele ECPSSR est validé pour les eénergies < 8 MeV dans le cas du titane et de cuivre,
Pour I’argent, il est validé pour les énergies < 15 MeV. Pour I’or, les données expérimentales
sont en accord avec ECPSSR a faible énergie <10 MeV. Par contre, a haute énergie, les données
expérimentales sont en accord a la fois avec les deux modeles ECPSSR et RECPSSR. Il est
donc difficile de trancher entre ces deux modeles, en particulier a partir de 30 MeV, a cause du
manque de données précises.

De nouvelles mesures expérimentales sont nécessaires pour compléter les bases de données
expérimentales et pour tester la validité des modeles théoriques.
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3 Méthodes et matériels.




Ce chapitre présente I’ensemble des outils et dispositifs utilisés dans ce travail pour la mesure
des sections efficaces d’ionisation. Il s’agit de I’accélérateur, le cyclotron ARRONAX, et des
caractéristiques des faisceaux utilisés dans ce travail (particules incidentes, énergies et
intensités), des cibles utilisées pour les irradiations ainsi que des différents systemes de
détection utilisés pour la mesure des rayons X ainsi que pour réaliser la détermination du
nombre de particules incidentes a travers une mesure de I’intensité du faisceau. Les méthodes
associées a I’analyse des données sont aussi présentées dans ce chapitre. Il s’agit de la procédure
de dépouillement des spectres de photons X mesurés lors des différentes expériences, des
méthodes de détermination du nombre de particules incidentes et de la procedure de
caractérisation de I’efficacité du détecteur.

3.1 Dispositifs de mesure des sections efficaces
d’ionisation au cyclotron ARRONAX

ARRONAX, Accélérateur pour la Recherche en Radiochimie et Oncologie a Nantes-
Atlantique, est un accélérateur de particules de la classe des cyclotrons, opérationnel depuis
début 2011. Ce cyclotron et les laboratoires associés sont gérés par un groupement d’intérét
public, le GIP Arronax. Il regroupe le CNRS, I'INSERM, I’Université de Nantes, Mines
Telecom atlantique, le CHU de Nantes, I’Institut de Canceérologie de I’Ouest, la Région des
Pays de Loire et I’Etat. Le GIP Arronax a pour mission d’opérer cette installation afin de
soutenir la recherche en médecine nucléaire en produisant des radionucléides innovants mais
aussi de supporter des recherches sur des sujets connexes comme la physique, la radiolyse et la
radiobiologie (Haddad, et al., 2008).

Le travail réalisé dans cette these se situe dans cette seconde partie des missions du GIP
Arronax.

3.1.1 La production du faisceau et la salle d’expérience

Le cyclotron Arronax est capable d’accélérer différents types de particules (protons, deutérons
et particules o) a haute énergie (jusqu’a 70 MeV pour les protons) et a haute intensité (jusqu’a
350 pA pour les protons). L’ensemble de ses caractéristiques en fait une machine unique au
monde.

Les caractéristiques des faisceaux produits par ARRONAX sont répertoriées dans le tableau
suivant :

Faisceau Particules Energies Intensité sur
(MeV) cible (uA)
H~ 30-70 <350
HH* 17 <50
Deutérons D~ 15-34 <50
Particules a He?* 68 <70

Tableau 3.1 Principales caracteéristiques des faisceaux disponibles auprés d’ARRONAX
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Le tableau met en évidence le fait qu’Arronax est capable d’accélérer des particules ayant des
charges positives et négatives. Pour cela, il est équipé de 2 bancs de sources d’ions chacun ayant
la charge de délivrer les particules d’une polarité donnée. Ainsi une source d’ion ECR (Electron
Cyclotron Resonance) est utilisée pour produire les ions positifs (He?* et HH*) tandis qu’une
source multiscup plasma produit les ions négatifs (H™ et D7). On peut voir sur la Figure 3.1, une
photo du cyclotron dans la casemate CC avec sur le dessus les 2 bancs de source. L’ extraction
des ions négatifs est réalisée en utilisant une feuille mince carbone appelée « stripper». En
traversant la feuille, les électrons et le noyau composant le H- vont étre séparés. Ce dernier étant
chargé positivement va sortir naturellement de la machine sous I’effet du champ magnétique
qui est réglé pour faire tourner des particules chargées négativement (force de Lorentz). Ce
mécanisme permet d’avoir des rendements d’extraction dans la machine proches de 100% ce
qui est particulierement important quand on travaille avec des faisceaux de forte intensité et de
haute énergie. En effet toute particule perdue, compte tenu de son énergie, va participer a
I’activation des structures ce qui rendra I’utilisation et la maintenance de la machine délicate
sur le long terme.

Figure 3.1 Le cyclotron ARRONAX en casemate centrale (CC) .

Le souhait de pouvoir avoir des faisceaux de particules o oblige a pouvoir créer et accélérer des
ions positifs. Dans ce cas, le mécanisme précédent ne peut pas étre utilisé et on doit guider les
ions vers I’extérieur de la machine a I’aide d’un déflecteur électrostatique. Cette technique a un
rendement beaucoup moins bon que la solution avec le « stripper », ~80%, mais c’est la seule
disponible.

Compte tenu du faible encombrement d’un « stripper », Arronax possede deux systemes de ce
type placés sur une canne mobile qui peut entrer plus ou moins profondément dans le cyclotron
et donc intercepter le faisceau & différentes profondeurs. Cela permet d’avoir acces a des
faisceaux sur une large plage en énergie. Ainsi pour les protons et les deutons on peut travailler
sur une large gamme en énergie comme on peut le voir dans la 3°™ colonne du Tableau 3.1.
Cette technique d’extraction permet aussi, si on place deux feuilles de stripper dans la machine
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de pouvoir extraire 2 faisceaux simultanément. C’est le fonctionnement en « dual beam » qui
est possible seulement pour les H™ et les D” (ARRONAX).

A I’inverse, un septum électrostatique est encombrant et I’interfacage avec les autres éléments
de la machine est délicat. Il a dont été décidé de placer ce dispositif en périphérie de la chambre
a vide. On a donc acces uniquement a I’énergie maximale que I’on peut atteindre avec notre
machine pour les particules positives (cf. 3ieme colonne du Tableau 3.1.)

La dispersion en énergie des faisceaux a la sortie du cyclotron n’a pas encore été mesurée et on
utilise les valeurs fournies par le constructeur et issues de simulations (300 keV pour les protons
et les deutons sur la gamme en énergie accessible).

Dans les travaux de la thése, nous avons utilisé uniquement les protons et deutérons issus de
I’accélération d’ions négatifs. Pour les protons nous avons utilisé les énergies suivantes : 30,
40, 54 et 68 MeV tandis que les deutérons ont permis de récupeérer des informations a basse
énergie en utilisant un faisceau de 16,9 MeV. Ces énergies permettent de couvrir la plage
d’énergie utilisée en HEPIXE (voir chapitre 11-5).

Pour effectuer des mesures de sections efficaces de production de rayons X, il n’est pas
nécessaire de travailler a haute intensité compte tenu des grandes valeurs de ces sections
efficaces (de I’ordre du barn). Dans la plupart des expériences nous avons travaillé avec une
intensité faisceau de I’ordre de 100 pA.

3.1.2 Lasalle AX

Le cyclotron ARRONAX est placé au centre d’un ensemble de six casemates nommeées P1, P2,
P3, Al, A2 et AX (Figure 3.2). Les casemates Al, A2, P1 et P2 sont consacrées a la production
de radionucléides et sont équipées de stations d’irradiation spécifiques reliées aux enceintes
blindées de traitement par un systeme pneumatique. Dans ces casemates, on utilise des
faisceaux intenses (de I’ordre de la centaine de pA). La casemate P1 contient un dispositif de
production de neutrons secondaires. Dans cette casemate, on utilise aussi des faisceaux intenses
de protons (entre 100pA et 350 YA sur cible)

Figure 3.2 Lignes faisceaux du cyclotron KI;ERONAX et ses casemates
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A contrario, la casemate AX est dédiée aux études de recherche avec les faisceaux. Les
intensités de faisceau sont volontairement limitées (entre le pA et la centaine de nA). La
casemate AX contient trois lignes de faisceau nommées AX3, AX4 et AX5 (Figure.3.3). Les
lignes AX3 et AX4 sont horizontales tandis que la ligne AX5 est verticale et débouche dans
une fosse ou I’on peut installer le matériel expérimental. Chaque ligne est dédiée a un type
d’activités. Ainsi les lignes AX4 et AX5 sont utilisées pour la recherche en radiolyse et
radiobiologie. La ligne AX3 pour les expériences de physique. C’est donc sur cette ligne que
nous avons réalisé nos mesures de sections efficaces d’ionisation.

Figure.3.3 La casemate AX avec ces 3 lignes de faisceau.

Les lignes de faisceaux sont fermées avec des brides de fin de ligne ayant une fenétre en Kapton,
de 75um d’épaisseur et un diametre d’ouverture de 20 mm, permettant d’une part de préserver
le vide dans les lignes pour le transport faisceau, et d’autre part de ne pas modifier de maniére
importante les caractéristiques du faisceau.

Pour réaliser nos expériences, nous avons installé au bout de la ligne faisceau notre dispositif
expérimental composé du banc PIXE avec son systéme de collimation, du détecteur HPGe, du
porte cible, de la cage de Faraday et dans certains cas d’un photomultiplicateur permettant la
mesure de I’intensité faisceau via la mesure des photons émis par I’excitation de I’argon contenu
dans I’air par le passage du faisceau. Un schéma de principe de notre dispositif est présenté sur
la figure (Figure 3.4).

30 cm

|
|
' I e
i Collimateur I Arret du faisceau
|
I

3= 5mm Cible |
I/ L N\
Faisceau de | KFJ/ \

particules chargéeb
|
X-ray emis

21 cm A
Detecteur HPGe
20cm

Figure 3.4 Schéma descriptif général de I’expérience HE PIXE a ARRONAX




Une photo du dispositif est présentée dans la Figure 3.5.

Figure 3.5 Photo du dispositif expérimental utilisé pendant nos expériences HE-PIXE a ARRONAX

3.1.3 Le dispositif de détection

Le faisceau incident est extrait a I’air a travers une fenétre en Kapton, le faisceau passe ensuite
a travers un collimateur en aluminium, de diamétre 5 mm puis atteint la cible située a 30 cm par
rapport a la fenétre en Kapton. Le détecteur de rayons X (HPGe) est placé a un angle 6 de 135°
par rapport a I’axe du faisceau de maniere a étre moins géné par le rayonnement de freinage lié
a I’interaction du faisceau avec la cible. Il est placé & une distance d = 19.9 cm par rapport a
la cible. La cible fait un angle de 45° avec I’axe du faisceau de maniere a étre paralléle a la face
d’entrée du détecteur pour minimiser I’auto-atténuation des rayons X dans la cible. Les
projectiles qui traversent la cible sont collectés dans une cage de Faraday (sous vide avec
anneau de garde) qui joue donc aussi le role d’arrét faisceau. Elle est placée a la distance la plus
proche possible par rapport a la cible, pour pouvoir collecter tout le faisceau sans produire une
contribution de bruit de fond trop importante dans le détecteur HPGe. L’utilisation du
collimateur, en limitant la tache faisceau a 5 mm, permet aussi d’assurer que I’ensemble du
faisceau sera bien collecté dans la cage de Faraday malgreé la « diffusion angulaire » induite par
les différents matériaux traversés par les projectiles. Le collimateur limite aussi la tache faisceau
sur la cible et permet de s’assurer que les conditions de la modélisation de I’efficacité du
détecteur soient valides.

L alignement des différents éléments du dispositif expérimental se fait a I’aide de lasers de
pointage.

Pour permettre aux pilotes d’assurer un faisceau ayant les caractéristiques géométriques
souhaitées a la position de la cible, une feuille d’alumine est placée a la méme position que la
cible (Figure 3.6 (a)). L’interaction des projectiles avec la cible va générer une émission de
fluorescence dans le visible (Figure 3.6 (b)). Cette emission lumineuse est recueillie par une
caméra et renvoyée en salle de commande afin de régler les caractéristiques geometriques du
faisceau (position, taille).

Comme nous devons nous assurer que le faisceau est collecté entierement par la cage de
Faraday pour la mesure de I’intensité du courant, nous avons utilisé une deuxiéme alumine
placée a 50 cm par rapport a la premiére (Figure 3.6 (a)). Cela permet d’ajuster la direction du

76

——
 S—



faisceau. La taille du faisceau durant les différentes expériences est toujours inférieure & 1 cm
(Figure 3.6 (b)).

(b)

Figure 3.6 Alignement du faisceau (a) et visualisation du faisceau avec une plaque d’alumine (b)

3.1.4 Les cibles et leurs caractéristiques

Pour nos expériences, nous avons utilisé des cibles minces. Une cible est supposée mince
lorsque la variation de I’énergie du faisceau dans la cible ainsi que la variation de la section
efficace d’ionisation sont faibles. Dans notre cas, ces conditions ont été remplies pour les
différentes expériences.

Plusieurs cibles ont été utilisées, reparties sur une large plage de masse, allant du titane, a I’or

en passant par le cuivre et I’argent. Ces cibles ont été obtenues auprés de la societé
Goodfellow® qui est spécialisée dans la fabrication de feuille de matériaux de haute pureté. Les
cibles avaient les dimensions 25x25 mm? et une pureté élémentaire supérieure a 99.9%. Les
caractéristiques de ces différentes cibles sont présentées dans le Tableau.3.2.

Cible Numero(za;omlque Densité (g.cm?) Epaisseur (um)
Ti 22 4,51 9,95 £ 0,09
Cu 29 8,96 10,38 £ 0,09
Ag 47 10,5 10,11 + 0,09
Au 79 19,3 10,14 £ 0,09

Tableau.3.2 Caractéristiques différentes cibles

Les épaisseurs des cibles minces disponibles fournies par la société Goodfellow® sont données
avec une tolérance de +/- 15 %. Dans le but de minimiser I’incertitude sur le calcul de section
efficace de production des rayons X, il est nécessaire d’obtenir une mesure précise de
I’épaisseur de ces cibles. Avant sa premiere utilisation, chaque feuille est pesée et sa masse est
obtenue avec une précision de 10° gramme. Chaque cible est aussi scannée afin de déterminer
précisément sa surface. Connaissant la résolution du scanner ainsi que la masse de la cible
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scannée et en supposant que les feuilles sont homogenes, I’épaisseur de chaque cible est obtenue
avec I’erreur associée. L’épaisseur moyenne est donnée par la relation suivante :
m
epaisseur = — 3.1
p oS (3.1)
ou p est la masse volumique (g.cm), S et m sont respectivement la surface (cm?) et la
masse(g) de la cible. Les expériences, pour un élément donné, ont toujours été réalisées avec

la méme cible.

3.1.5 La mesure de I’énergie du faisceau

Le logiciel SRIM (2015) (the Stopping and Range of lons in Matter) a éte utilisé pour calculer
I’énergie du faisceau incident dans la cible. Les tableaux (Tableau.3.3 et Tableau.3.4)
présentent les différentes energies des faisceaux de protons et de deutons a I’entrée et a la sortie
de chaque cible et la variation relative de la section efficace d’ionisation. Cette derniére est
déterminée en utilisant la simulation ECPSSR.

fEr:ztt?QZenerzgstéi Einitial | Eentrée | cipjo | Esortie Dispersion énergeétique i g

et la cible (cm) (MeV) | (MeV) (MeV) AE /E (%) Tion
Ti | 29,87 0.2 013
Cu | 29,79 0,21 0,23
Ag | 29,79 0,22 0.19
Au | 29,71 0,23 1,23
Ti | 41,27 0,16 0.1
Cu | 4121 0,17 0,13
Ag 41,21 0,17 0,07
Au | 41,14 0,18 0,48
Ti 53,42 0,12 0,05
Cu | 53,35 0,15 0,12
Ag | 53,35 0,13 0,01
Au | 53,30 0,14 0,73
Ti | 67,53 0.1 0.04
Cu | 67,49 0,1 0,07
Ag | 67,49 0.1 0.02
Au 67,44 0,11 0,12

Tableau.3.3 Variation de I’énergie transmise, la dispersion énergétique et la variation relative de la
section efficace dans les différentes cibles pour les faisceaux de protons
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Distance entre la Dégradeur e Ao
Einitial Fenétre en Cible Eentrée | Esortie F ai:;n
(MeV) Kapton et la (115815_5 Hm (MeV) | (MeV) | (%) (%)
cible (cm) d’aluminium)
Sans 14,53 14,29 0,5 0,48
Avec 12,57 12,30 1 1,17
Sans 14,53 14,07 0,5 2,42
Avec 12,57 12,06 1 4,09

Tableau.3.4 Variation de I’énergie transmise, la dispersion énergétique et la variation relative de la
section efficace dans les différentes cibles pour le faisceau de deuton (avec et sans dégradeur)

On remarque que la perte d’énergie dans les cibles est faible (inférieure a 1% dans tous les cas).
C’est aussi le cas pour la variation de la valeur de la section efficace sur la gamme en énergie
considérée. Dans le cas des deutons, la variation en énergie est plus importante puisqu’on a
utilisé les mémes cibles ce qui a pour effet d’induire une variation plus importante de la section
efficace (au maximum 4% quand on utilise une feuille pour dégrader I’énergie des projectiles).

3.1.6 La mesure de I’'intensité du faisceau

Deux méthodes ont été mises en place pour mesurer I’intensité du faisceau :

e Une méthode directe utilisant une cage de Faraday, qui joue aussi le role d’arrét
faisceau, et qui est connectée a un électromeétre calibré.

e Une méthode indirecte basée sur la détection de la lumiere émise par I’air suite au
passage du faisceau. Cette méthode nécessite un étalonnage

3.1.6.1  Méthode directe de mesure avec une cage de Faraday

Dans le cas ou le faisceau traverse la cible, il est possible de placer une cage de Faraday en aval
de la cible pour récupérer I’ensemble du faisceau qui traverse la cible. Nous avons utilisé cette
méthode lors des experiences avec les faisceaux de haute énergie (> 30 MeV). En effet, dans
ce cas, la diffusion angulaire induite par I’interaction du faisceau avec la cible est neégligeable
et on peut s’assurer d’étre dans des conditions de mesure ou I’ensemble des particules incidentes
est collecté par la cage de Faraday.
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Cage de Faraday et ses caractéristiques

La cage de Faraday est composée d’une enceinte sous vide (de I’ordre de 107 millibars) et
posséde une fenétre d’entrée en Kapton d’épaisseur de 75 um et de diamétre 3 cm. A I’intérieur,
se trouve un bloc de cuivre cylindrique d’ouverture de 3 cm qui arréte les ions du faisceau. Un
anneau de garde polarisé a -1000V est situé a quelques millimetres de I’entrée du bloc en cuivre
pour empécher I’échappement des électrons secondaires émis par la surface du cuivre lors de
I”interaction du faisceau avec le bloc de cuivre (Figure 3.7). Cette cage de Faraday est reliée a
un électrometre pour mesurer la charge apportée par le faisceau incident.

Tension :lectrométre
[\.H]".l\“\ /—

U l

Faisceau n
v

imcident .
—_ -7/_7- —
“ .

I
1
i
F—— Bloc

« °~ | de cuivre

Anneau de garde
polarise a -1000V

Figure 3.7 Schéma de la cage de Faraday

Electrométre et ses caractéristiques

L’électromeétre utilisé est de type MULTIDOS fourni par PTW (Physikalisch Technische
Werkstétten, Allemagne). Il est en général utilisé pour mesurer les courants des chambres
d’ionisation en radiothérapie externe. La précision de mesure est de 0,5% pour un courant
compris entre 0,01 et 10 nA. Il est équipé d’une fonction permettant I’intégration du courant au
cours du temps.

Une source de courant certifiée a été utilisée pour vérifier la réponse de I’électrometre et la fuite
dans le cable qui relie la casemate a la salle d’acquisition. La réponse de I’électrometre est
parfaitement linéaire entre 0,01 et 10 nA et la fuite dans le cable est de I’ordre de 0,5 pA.

Réglage du faisceau pour une bonne utilisation de la cage de Faraday

La cage de Faraday a été placée a I’arriere de la cible et alignée par un laser. Pour s’assurer de
I’alignement et du réglage du faisceau et en particulier de sa taille, un film radiochromique est
placé a I’entrée de la cage de Faraday au début de chaque expérience. En traversant le film, le
faisceau va impressionner le film entrainant un noircissement local. Plus le noircissement est
important plus le nombre de projectiles ayant traversé le film est important. Sur la figure (Figure
3.8), un des films utilisés est présenté. Le cercle noir correspond a la taille de la fenétre d’entree
de la cage de Faraday. On peut voir que le faisceau est plus petit que la taille de la fenétre
d’entrée de la cage de Faraday ce qui nous permet d’assurer que I’ensemble des charges seront
collectées lors de la mesure.
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Figure 3.8 Film radiochromique irradié pour vérifier' la pbsition du faisceau de proton de 68 MeV a
I’entrée de la cage de faraday

Mesures et Incertitudes sur le nombre de particules

Comme on travaille avec des ions chargés une fois, le nombre de particules incidentes, Np, est
donné par la formule suivante :

Np =§ avece = —1,602 x 1071 C (3.2)

ou Q est la charge totale intégrée par I’électromeétre et e est la charge élémentaire de I’électron.

L’incertitude de mesure sur le nombre de particules est égale a I’incertitude sur la mesure de la
charge. L’incertitude sur la charge est la somme de I’incertitude de I’électromeétre sur le courant
et du courant de fuite 0,5 pA dans les cables qui relient la cage de Faraday a I’électrometre.
L’erreur relative sur le nombre de particules est de cette forme :

AN 0,5pA
—2 (%) = Tp +0,5% (3.3)
p

3.16.2 Meéthode indirecte de mesure

Pour le faisceau a faible énergie (D%, 16,9 MeV), I’ouverture de la cage de Faraday est plus
petite que la tache du faisceau induite par I’interaction avec la cible. Cette derniére a été élargie
a cause de la diffusion angulaire des particules incidentes dans la cible et I’air. La collecte des
particules avec la cage de Faraday sera incompléte et générera une mesure faussée. Pour
s’affranchir de ce probleme, nous avons utilisé une méthode indirecte basée sur la mesure de
I’émission des rayons UV émis par I’air suite au passage du faisceau.

Les photons UV émis par I’argon de I’air

Pour mesurer les photons UV émis par I’air suite au passage des projectiles, nous avons placé
un tube photomultiplicateur (PM) entre la cible et la feuille de Kapton de la sortie faisceau
(Figure 3.9). Le PM a été collimaté pour limiter la détection de la lumiére parasite. L’émission
UV provient de I’excitation des atomes d’argon présents dans I’air par les projectiles. La
désexcitation de ces atomes induit I’émission de photons UV.
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Figure 3.9 Schéma descriptif de I’expérience HE PIXE a ARRONAX avec le photomultiplicateur
positionné pour mesurer les photons UV produits par I’interaction des projectiles avec I’air.

Faisceau de
particules chargées

Le détecteur de lumiére UV est composé d’une photocathode couplée a un photomultiplicateur
(PM). La sensibilité de la photocathode s’étend entre 200 nm et 900 nm ce qui couvre bien une
partie du spectre UV. Le photomultiplicateur utilisé est de type R928 (HAMAMATSU). Les
photons interagissent avec la photocathode par effet photo-électrique. Des électrons seront
émis, puis accélérés par un champ électrique et leur nombre sera amplifié par série de dynodes
par le phénomeéne d’émission secondaire. Finalement une anode recoit I’ensemble des électrons
et une impulsion électrique sera génerée. Le courant intrinséque, courant d’obscurité, est de
I’ordre de 10 pA pour une tension appliquee au PM de 600V.

Etalonnage de la reponse du PM

L’intensité fournie par le PM est étalonnée en fonction de I’intensité du faisceau mesurée par
la cage de Faraday placée dans une configuration sans cible de maniére a ce que I’entrée de la
cage de Faraday soit positionnée au méme endroit que la cible. La figure (Figure 3.10) présente
la charge mesurée par la cage de Faraday pour différentes valeurs de charge générees par le
PM. On constate qu’il y a une corrélation linéaire entre les deux grandeurs ce qui permet
d’effectuer un étalonnage de la charge du PM pour en extraire le courant faisceau (le coefficient
de corrélation linéaire est égal a 0,999). La droite d’étalonnage ne passe par I’origine a cause
du bruit lumineux a I’intérieur de la casemate et du bruit intrinséque du PM. Cette méthode
demande qu’un étalonnage soit réalisé lors de chaque expérience.

1,2 A i
) \&\,& 2 Experimental
1,0 N —— Ajusterment linéaire |
5 R=0,999
= N
£ 08 N i
] N
ks .
< 06+ - i
g 04 S 4
;‘j’ \\\\
S 0,2 - ~ u
0,0 .
12 _10 3 6 o 5 o
Charge par PM (nC)
Figure 3.10 Etalonnage de la charge mesurée par le PM durant la manip avec un faisceau du deuton

de 14,5 MeV
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3.1.7 La mesure des rayons X

La mesure des rayons X a été réalisée a I’aide d’un détecteur semi-conducteur de germanium
de grande pureté (High-Purity Germanium HPGe). Ce type de détecteur est trés largement
utilisé en spectrométrie gamma et X car il combine une bonne résolution en énergie avec une
bonne efficacité intrinseque de détection [ (Ponpon, 2007) et (Leo, 1993)].

3171 Principe de fonctionnement

Les photons X vont tres majoritairement interagir par effet photoélectrique avec les atomes du
cristal germanium. L’électron produit va interagir avec les électrons du milieu et induire le
passage d’électrons secondaires dans la bande de conduction ce qui laissera des trous dans la
bande de valence.

Différence de potentiel

i >

Bande de
conduction 2
Bande interdite

1

Bande de  9e98898<908886
valence oesesssessssss

Figure 3.11 Schéma des bandes

Le germanium est un semi-conducteur a faible gap, autour de 0,67 eV (voir Figure 3.11).
L’energie moyenne a déposer dans le semi-conducteur germanium pour creer une paire
électron-trou est de 2.94 eV (Brisset, 2008). Du fait de son faible gap, le germanium doit étre
refroidi & des températures cryogéniques (77K) afin de limiter la génération thermique de
porteurs ce qui a pour effet d’augmenter le bruit de la mesure.

L application d’une différence de potentiel, -500V, sur le germanium produira alors un courant
a la sortie du cristal. La charge est proportionnelle a I’énergie déposée dans le cristal. Dans le
cas du germanium, lorsque I’énergie des photons dépasse 11,103 keV, des photons de
fluorescence seront crees a 9,87 keV (K, du Ge) ou 10,97 keV (Kj du Ge). Suivant le lieu et la
direction de I’émission de ces photons, il y a une probabilité que le photon s’échappe du
détecteur. L’énergie alors récupérée dans le détecteur correspond a I’énergie incidente moins
I’énergie emportée par le photon de fluorescence (9,87 keV ou 10,97 keV). C’est ce qu’on
appelle le phénomeéne d’échappement. Ce phénomene est présent pour les photons qui ont une
énergie plus grande que 11,103 keV. Cette valeur correspond a I’énergie d’ionisation de la
couche K du Ge. La probabilité de ce phénomeéne décroit avec I’augmentation de I’énergie du
photon incident. Dans I’analyse de nos spectres, c’est un phénomene que nous prenons en
compte.
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Le courant généré par le cristal de germanium doit ensuite étre amplifié et mis en forme pour
étre utilisable. La figure (Figure 3.12) présente la chaine d’acquisition utilisée. Le courant est
transformé par un préamplificateur en une impulsion de tension. L’amplitude de cette impulsion
est proportionnelle & I’énergie deposée dans le cristal. Ensuite, le signal analogique est amplifié,
puis filtré avec une restauration de sa ligne de base avant d’étre transformé en signal numérique
(ADC). A la fin, I’'amplitude du signal numérique sera attribuée a un numéro de canal avec
I’analyseur a multicanaux. Le numéro du canal est relié a I’énergie déposée dans le cristal, et le
nombre de coups dans un canal donné est relié au nombre de photons qui ont déposé la méme
énergie dans le cristal.

Chaine d'acquisition

HPGe | — | Amplificateur |_.[ ADC ]—»[Analyseur mulncaneaux] —

| Préamplifacteur |
: ‘— s ~

| Alimentation

. S

Figure 3.12 Schéma de la chaine d’acquisition

3.1.7.2  Caractéristiques constructeur du détecteur HPGe
utilisé

Les caracteristiques du détecteur HPGe fournies par le fabricant sont présentées dans le tableau
suivant :

Caractéristiques du détecteur Les données du constructeur
Distance Be-Ge 5mm
Epaisseur de la couche Be 50 um
Epaisseur du cristal Ge 5mm
Rayon du cristal Ge 3,98 mm

Tableau.3.5 Caractéristiques du détecteur HPGe selon le fournisseur

3.1.7.3 Caractéristiques géométriques mesureées a partir des
images radiographiques

Nous avons effectué une radiographie du détecteur RX Canberra (Figure 3.13) dans la cabine a
rayon X (micro-tomographie) au laboratoire Subatech. Cela nous a permis de Vérifier le
diameétre du cristal germanium et la distance entre la couche d’entrée en beryllium et le cristal.

Nous avons trouvé que le détecteur est centré, que le rayon R du cristal est 3,82 + 0,4 mm et
la distance entre la couche de béryllium et le cristal de germanium d,,;4., est 8,64 + 0,4 mm.
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Les valeurs obtenues sont différentes de celles fournies par le constructeur. Cela nous a amené
a étre critique sur les informations du constructeur et a privilégier quand cela était possible la
mesure des données nécessaires pour la simulation du détecteur.

Anneau de garde

N

Cristal Ge

Figure 3.13 Radiographie du détecteur HPGe

Une autre information nécessaire pour modéliser I’efficacité du détecteur est I’épaisseur de la
couche morte (non efficace) du détecteur. Nous avons supposé que la couche morte est
composée a 100% de germanium avec une épaisseur estimée de 1,6 um (voir paragraphe
3.2.3.3.3).

3.1.7.4  Lachaine d’acquisition

Le détecteur est relié & un boitier DSA1000 de la société Canberra, qui inclut I’amplificateur,
le convertisseur analogique/numeérique (ADC) et I’analyseur multicanal. Les valeurs sortant de
I”’ADC seront réparties sur les différents canaux entre 1 et 8192.

L’ acquisition des données se fait, durant nos expériences, avec le logiciel Genie2000 de
Canberra. Ce logiciel permet de visualiser le signal a la sortie de I’analyseur multicanaux en
temps réel sous forme d’un spectre, avec, en abscisse, le numéro de canal, et en ordonnee le
nombre de coups dans ce canal (Ragheb, 2014).

3.1.7.5  Etalonnage en énergie du détecteur et sa résolution

Pour obtenir le spectre en énergie a partir du spectre brut obtenu, il faut réaliser un étalonnage
en énergie qui consiste a établir une relation entre le numéro de canal et I’énergie déposée dans
le cristal. Pour faire I’étalonnage, nous avons utilisé différentes sources radioactives
55Fe, 199Cd et 241 Am fournies par la société LEA-CERCA-France (voir annexe 163).
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Figure 3.14 Etalonnage en énergie du détecteur HPGe

La Figure 3.14 présente I’étalonnage en énergie avec un ajustement linéaire. La droite
d’étalonnage ne passe pas par I’origine a cause du bruit électronique et du bruit intrinséque du
détecteur.

La Figure 3.15 présente la variation de la largeur a mi-hauteur (FWHM) en fonction de la racine
carrée de I’énergie. La résolution FHWM a été ajustée par une droite de la forme suivante
(Owens, 1985) :

FHWM = a, + a,VE (3.4)
Avec a, = 0,077 keV et a, = 0,04 keV/2 avec un coefficient de corrélation égal a 0,992.

L ajustement linéaire du (FHWM) en fonction de la racine carrée des énergies ne passe par
I’origine a cause de la fluctuation du bruit électronique et les défauts de collection des charges.
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Figure 3.15 la variation de la résolution en énergie du détecteur HPGe en fonction de I’énergie des
photons
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3.2 Mesure de la section efficace d’ionisation

Dans cette partie, la méthode de mesure des sections efficaces d’ionisation de la couche K
pour les éléments Ti, Cu, Ag, Au a haute énergie et I’étude de I’efficacité du détecteur sont
présentées.

3.2.1 La section efficace d’ionisation expérimentale

Dans le cas d’une cible mince, la section efficace g;,, d’ionisation est donnée par la formule
suivante (voir chapitre 1.3) :

N# x £ x p x cos(45)
_ p
Oijon = U
NPXNZXWZXEtotXbX(l—e ,D

(3.5)

.p.d))

ou N est le nombre de rayons X détectés, N, est le nombre d’atomes de I’élément Z par unité
de volume, N, est le nombre de particules incidentes, %est le coefficient d’atténuation massique

dans le matériau cible, p est la masse volumique du matériau cible, d est I’épaisseur de la cible,
w, et b représentent respectivement le rendement de fluorescence de I’élément Z pour une
transition déterminée et I’intensité relative d’émission de la raie considérée (voire le chapitre
2) et finalement &, est I’efficacité du détecteur HPGe qui inclut I’absorption par les milieux
séparant la cible du détecteur.

3.2.2 Analyse d’un spectre de RX

La figure (Figure 3.16) présente un exemple d’un spectre typique de rayons X obtenu dans
nos expériences.
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Figure 3.16 Spectre de photons détectés lors de I’irradiation d’une cible de cuivre par un
faisceau de protons de 68 MeV

Le spectre présente 2 composantes :
e Une composante continue correspondant au bruit de fond
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e Une composante sous forme de pics correspondant aux différents rayons X émis par
les atomes contenus dans la cible et éventuellement dans I’environnement proche de la
mesure

3.221 Le bruit de fond

Le bruit de fond provient essentiellement du rayonnement de freinage (ou bremsstrahlung) des
électrons éjectés dans la matiére suite a I’ionisation, ainsi que des rayons gamma provenant de
réactions nucléaires, dans la cible ou dans I’environnement de I’expérience, qui peuvent
interagir par effet Compton avec le détecteur (Bech, et al., 2003). Ces deux phénomenes,
bremsstrahlung et diffusion Compton, provoquent un bruit de fond qui peut perturber la
détection des élements. Sur la Figure 3.16, on a représenté les zones ou chacun des 2
mécanismes sont présents. La ligne rouge correspond a I’estimation réalisée du bruit de fond.
Pour faire cet ajustement, nous avons moyenné le contenu des canaux dans chaque partie du
spectre et remplacé les pics par la valeur du bruit du fond de la région correspondante.

3.2.2.2  Détermination du nombre de rayons X détectés

Lors de nos analyses nous avons utilisé deux méthodes pour estimer I’aire des pics présents
dans les spectres de rayons X.

32221 Ajustement gaussien

L’ajustement gaussien a été appliqué lorsque les raies K, et K sont assez proches comme dans
le cas du titane. (Figure 3.19 Les pics Ka et KB du titane). Cet ajustement gaussien a été effectué
avec le logiciel Matlab. La fonction « Lsqcurvefit » a été utilisée pour trouver les coefficients
de fonctions non-linéaires de forme connue (pic gaussien) en minimisant la somme de la
différence élevée au carré entre les valeurs d’ajustement et les données expérimentales
(Méthode des moindres carrés) (Marquardt, 1963).

L’erreur sur le nombre de rayons X détectés est la somme de I’erreur statistique et de I’erreur
de I’ajustement :

Z _ 2 2 3.6
Erreur Ny = \/Erreurstatl-stique + Erreuryjystement (3.6)

Ce dernier est calculé a partir du résiduel qui est la différence entre I’ajustement et les points
expérimentaux.

32222 Intégration du pic

Dans le cas ou le pic est bien séparé des pics voisins, le nombre de coups mesurés, I’aire du pic,
a été déterminé par intégration.

Dans un premier temps, un ajustement gaussien a été appliqué pour déterminer le centre du pic
et I'écart type o. La largeur a mi-hauteur H est donnée par la relation suivante :

H=2\2In(2)0 (3.7)
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Figure 3.17 Spectre de rayons X de la source de cadmium

La largeur totale du pic en nombre de canaux est définie par 8¢ (8o correspond a la probabilité
de trouver I’aire du pic a 99,9%).

La Figure 3.17 montre un exemple d’un spectre obtenu avec la source de cadmium. On voit les
pics principaux de la source a 22,1 keV et 24,94 keV ainsi que les pics d’échappements
correspondants. Le second pic d’échappement de la raie a 24,94 keV, n’est pas visible car son
amplitude est inférieure a la limite de détection.

La Figure 3.18 montre le pic K, de la source cadmium en fonction du numéro de canal. Le
centre du pic correspond au canal 705, I’écart type est égal a 4,29 canaux ce qui donne une
largeur & mi-hauteur égale a 10 canaux. Les bornes Cmax et Cmin COrrespondent respectivement
a la borne supérieure et inférieure d’intégration du pic. N_g et N, sont respectivement le nombre
de coups moyen du bruit de fond, en dega et au-dela du pic, a gauche et a droite du pic.

Le nombre de coups mesuré dans le pic est calculé a partir la formule suivante :

Cmax

N)?(pic) = Z N(Canal) - <w> X (Cmax - Cmin) (38)

Cmin

L’erreur sur le nombre de coups mesurés est sous la forme suivante :

AN{ [N + Nggp + Npar
Ng | NZ° NZ:

(3.9)

Lorsque des pics d’échappements sont presents, on doit prendre en compte I’aire de ces pics
pour obtenir le nombre NZ réel suivant la formule ci-dessous :

N# = N£ (pic principal) + z N¥ (pic d'echappement) (3.10)
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Alors I’erreur totale est la somme de I’erreur sur le pic principal et sur les pics d’échappements
(Eq. 3.19). L’erreur sur le nombre total de coups mesurés est sous la forme suivante :

(AN)?)total = (AN)?) principale + Z(AN)?)echappement
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Figure 3.18 Pic caractéristique de la source de cadmium a 22,1 keV

3.2.2.3

Nombre de rayons X pour différentes cibles

760

Le Tableau.3.6 présente les caractéristiques des différentes raies X qui ont été étudiées dans ce

travail pour les 4 cibles d’intérét.

Cible Raies Energie (keV)
Ti K, 4,509
K, 8,039
Kp 8,905
K, 22,1
Kj = Kp, +Kp, 24,943
Kq, 66,991
K, 68,806

Tableau.3.6 Les différentes raies utilisées dans nos études

Comme indiqué dans la partie précédente nous avons utilisé deux méthodes d’intégration
differentes. Nous avons utilisé la méthode d’intégration pour les différentes raies K, Kz pour
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le Cuivre, K, pour I’argent et K, , K,,, pour I’or. L’ajustement gaussien a été utilisé pour la raie
Kp,' de I’argent, les pics d’échappements et la raie K, du titane.

L’ecart entre la methode d’ajustement et la méthode d’integration pour calculer les nombres de
rayons X detectés est inferieur a 1% dans le cas d’un pic bien défini.

3.2231 Cas du titane

La Figure 3.19 présente le spectre mesuré d’une cible de titane irradiée par un faisceau de proton
de 68 MeV ainsi que I’ajustement gaussien (courbe bleue) et le résiduel (courbe verte). Le
rapport entre la somme des résiduels et I’aire du pic est de 0,034 pour K, et de 0,01 pour Kg.
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Figure 3.19 Les pics K, et K du titane
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Nombre de rayons X

3.2.2.3.2 Cas du cuivre

La figure (Figure 3.20) présente le spectre mesuré d’une cible de cuivre irradiée par un faisceau
de proton de 68 MeV et les limites des différentes régions d’intérét pour les deux pics K, et Kp
du cuivre. Dans ce cas, les deux pics sont bien séparés. La méthode d’intégration a été utilisée.
Lincertitude sur I"aire des pics K, et K est entre 0,3% et 2,5%.

4.5X 10 T T T T T T T
4 Kdpa -
3.5F -
3l i
2.5- -
2+ FWHM=0,16 keV -
1.5F g3 8sgma _
1 Cmin C max Cmin C max |
0.5[ Ng ng / Kim N, .
ob 4 ] [ a—
FWHM=0.18keV
035 ; 7j5 é 8j5 é 9?5 1‘0

Energie (keV)
Figure 3.20 Les pics K, et Kz du cuivre

3.22.33 Cas de I’argent

Dans le cas de I’argent, nous avons utilisé les deux pics K, et K'g pour calculer la section
efficace d’ionisation de I’argent. Le pic K, a 22,1 keV (Tableau.3.6) renferme deux raies trés
proches K, et K,, correspondants respectivement aux énergies 21,99 keV et 22,16 keV. Ce
pic principal a deux pics d’échappements correspondants aux energies 11,12 keV et 12,23 keV.
Le pic K'g, de Iargent renferme toutes les transitions entre la couche M et la couche K. Son
énergie est 24,93 keV et ses deux pics d’échappements a 13,95 et 15,06 keV.

La figure (Figure 3.21) présente le pic K, mesuré pour une cible d’argent irradiée par un
faisceau de protons de 68 MeV et les bornes de la région d’intérét associée. L’incertitude sur
I’aire de ce pic est inférieure a 0,5%.
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La figure (Figure 3.22) présente les deux pics d’échappements de la raie K, de I’argent avec
I’ajustement gaussien (en bleu) et le résiduel (en vert). Un ajustement a été effectué parce que
les deux pics d’échappements sont proches. Le rapport entre la somme des résiduels et I’aire du
pic estde 6,7% a 11,12 keV et de 1,1% a 12,23 keV.
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Figure 3.21 Le pic K, d’argent.
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Figure 3.22 Les deux pics d’échappement de la raie K, de I’argent

Le deuxiéme pic d’argent K'g_ est proche du pic K'g, (Kp, + Kp,) d’énergie 25,45 keV qui
correspond aux transitions de la couche N vers la couche K (Figure 3.24). Un ajustement
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gaussien a été effectué pour séparer les deux pics. L’incertitude sur I’aire du pic K'g est de
I’ordre de 2%.

La figure (Figure 3.24) présente un ajustement gaussien (en noir) pour le pic d’échappement de
la raie K'g et le résiduel (en vert). Le rapport entre la somme des résiduels et I"aire du pic est
de 1%.
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Figure 3.23 Les raies K'p, et K'p, de I’argent
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Figure 3.24 Le pic d’échappement de la raie K'g, de I’argent
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Nombre de rayons X

3.2.234

Casde l’or

La figure (Figure 3.25) présente le spectre mesuré d’une cible d’or irradiée par un faisceau de
protons de 68 MeV et les bornes des différentes régions d’intérét pour les deux raies K, et
Kq,de I’or. Les deux pics sont bien sépares, donc la méthode d’intégration a été utilisée.
Lincertitude sur I"aire des pics K, et K, est comprise entre 1% et 2%.
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Figure 3.25 Les raies K, et K, de I’or
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3.2.3 L’efficacité en énergie du détecteur HPGe

71

L"efficacité totale de détection est le rapport du nombre de coups mesurés N;Z au nombre total
N de photons émis depuis une source radioactive étalonnee. L’efficacité de détection d’un
détecteur dépend de la loi de Beer-Lambert (voir chapitre 1). Cette efficacité varie en fonction

de I’énergie du photon détecté.

Le but de cette étude est de mesurer I’efficacité du détecteur HPGe et de déterminer, en
I’absence de données précises par le fournisseur, les caractéristiques géométriques du détecteur
afin de reproduire la courbe d’efficacité par un modéle adéquat qui nous permettra d’avoir le
comportement attendu du détecteur sur toute la plage de mesure de notre étude.
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3.2.3.1  Mesure de I’efficacité en énergie du détecteur HPGe

La figure ci-dessous (Figure 3.26) présente le dispositif expérimental utilisé pour mesurer
I’efficacité du détecteur a une distance de 19,9 cm entre la source et le détecteur, distance
utilisée pendant les différentes expériences de mesures de la section efficace d’ionisation. Ces
mesures sont réalisées « off-line » ce qui permet de faire des comptages longs et ainsi d’acquérir
suffisamment de statistique.

Figure 3.26 Dispositif expérimental pour mesurer I’efficacité du détecteur avec les différentes sources
radioactives. Lors des mesures, le capot de protection était retiré.

L efficacité totale varie en fonction de I'énergie et peut étre exprimée comme suit :

__ M
T AXPxt
A est I’activité actuelle de la source certifiée fournie par le fabricant, P est la probabilité

d’émission associée a une raie gamma donnée (NND) et t est le temps de mesure. L’erreur
relative sur I’efficacité de détection est calculée a partir de la formule suivante :

Ae AA\Z  AB\E /AP\? [ANE\®

G RGRCGRC

£ A t P N
Pour calculer le nombre de rayons X dans le spectre de chaque source, nous avons utilisé la
méthode d’intégration pour les différentes raies K,, pour le fer, pour le cadmium et pour
I’américium. L’ajustement gaussien a été utilisé pour le pic K et les pics d’échappements du

cadmium. L’erreur relative sur les mesures des efficacités expérimentales est comprise entre
3% et5%

£ (3.12)
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Figure 3.27 Les points de mesure de I’efficacité expérimentale

Les points bleus, dans la figure (Figure 3.27), présentent les efficacités expérimentales
déterminées par les sources radioactives (°°Fe ,1°°Cd et ?*'Am). Les autres raies de
I’américium et du cadmium n’ont pas été utilisées car la statistique était faible dans nos
conditions de mesure. Nous n’avons pas de sources radioactives avec des photons de basse
énergie, dans la région des rayons X du titane, pour mesurer I’efficacité de détection. Pour
compléter ces mesures, nous avons utilisé la méthode PIXE, avec un faisceau incident de faible
énergie dont on connait la section efficace d’ionisation expérimentale, pour calculer I’efficacité
pour les rayons X du titane.

3.2.3.2  Mesure de I’efficacité pour les rayons X du titane
avec la méthode de PIXE

L’efficacité a basse énergie est influencée par plusieurs facteurs limitatifs comme la couche
(béryllium), et la zone non active, couche du germanium dite « couche morte ». L’épaisseur de
la couche en Be est donnée par le fournisseur tandis que les informations sur la couche morte
ne sont pas fournies. Pour mesurer I’efficacité du détecteur pour les rayons X du titane, nous
avons irradié la cible de titane avec un faisceau de deutons de 16,9 MeV pour lequel la section
efficace d’ionisation ECPSSR est en accord avec les données expérimentales. L’irradiation a
été réalisée dans la méme configuration que les expériences de mesures des sections efficaces
a haute énergie.
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Figure 3.28 Schéma de la manip PIXE pour mesurer I’efficacité des rayons X du titane

Compte tenu de la présence d’une feuille de Kapton et d’air entre la sortie du faisceau et la
cible, les deutons ont une énergie moyenne de 14,53 + 0,06 MeV sur cible. Pour avoir un autre
point de mesure a basse énergie, nous avons utilisé un dégradeur en aluminium d’épaisseur
158,6+ 1,3 um pour diminuer I’énergie du faisceau. La valeur de cette énergie est 12,57 +
0,06 MeV a I’entrée de la cible. Les énergies du faisceau ont été calculées a partir du code
SRIM.

L’ énergie moyenne des deutons a la sortie de la cible de titane est égale a 12,3 + 0,1 MeV. La
section efficace d’ionisation ECPSSR du titane, par un faisceau de deutons a 12,57 MeV, est
égale a 2777 barn et pour un faisceau de deutons a 12,3 MeV est égale a 2745 barn (code ISICS
voir partie 3.2.4). L’écart entre les deux valeurs est 1,1 % donc on peut toujours
utiliser I’équation (3.14).

La section efficace d’ionisation du titane par un deuton a une énergie donnée (E) est égale a
celle du proton pour une énergie égale a la moitié de celle du deuton (E/2).

Tionpeuton ( E) = aiO"Proton(E/z) (3-14)

L’ égalite (Eq. 3.14) a eté vérifiée par le code ISICS. La section efficace d’ionisation pour une
énergie 6,22 MeV de proton est non disponible dans la bibliographie mais nous avons trouvé
des mesures proches de cette valeur qui sont présentées dans le tableau suivant :

Energie du proton (MeV) Oion (D) Référence
6 3110 (Poncet, et al., 1979)
5,96 3060 (Akselsson, et al., 1974)

Tableau 3.6 Référence des sections efficaces d’ionisation du titane a 6 MeV
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Nous avons multiplié ces mesures par un coefficient de correction (1,015) qui est le rapport
entre la section efficace d’ionisation de 6,22 MeV a la section efficace d’ionisation de 6 MeV
(les deux valeurs sont obtenues par ISICS).
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Figure 3.29 Les points correspondent aux efficacités expérimentales

A partir de la section efficace d’ionisation mesurée et a partir de I’équation 3 nous avons calculé
I’efficacité du détecteur a I’énergie 4,5 keV. Il est présenté dans la Figure 3.29 par un point
rouge. On n’a pas présenté la mesure a 14.5 MeV, car on s’est apercu que la cage de Faraday
n’était pas bien alignée et donc la charge mesurée n’était pas correcte.

3.23.3 Modélisation de I’efficacité

La modélisation de I’efficacité a été faite en prenant en compte I’effet des angles des photons
incidents. Ce modele sera désigné par la suite comme ‘le modéle géométrique’. Ce modeéle est
comparé a un modele plus simple de source ponctuelle placée a grande distance.

3.233.1 Caractéristique du modele

Dans le systéeme de coordonnées sphériques, I’efficacité du détecteur est donnée par la formule
suivante (Selim, et al., 1996) :

1 ,
€= —f jfatt(l — e H6ed ) 5infdAdg (3.15)
A1 Jg ®

Avec

fatt = abs(air) X abs(Be) X abs(couche morte)
— e‘ﬂBe-d,Be e_.uCM-d,CMe—ﬂaird,air

(3.16)

Le facteur f,;; représente I’atténuation des photons rayons X par la source elle-méme et par
d’autres matieres entre la source et le volume actif du détecteur, ug. est le coefficient
d’atténuation du germanium (NIST) et d’ est la distance parcourue par les photons avec un

( )
L 9 )



angle 6 dans le volume actif de germanium, d, est I’épaisseur du cristal de germanium, d .y,
est I’épaisseur de la couche morte, dp, est I’épaisseur de la fenétre d’entrée en béryllium, d;,
est la distance entre la couche de béryllium et la source.

source

] dew couche morte

a1 V.
d\'idrl ) / J JI
T ] 1 de

R

Figure 3.31 Parcours des rayons X détectés dans le détecteur HPGe

Les figures (Figure 3.30 et Figure 3.31) présentent les différentes grandeurs utilisées dans les
calculs. Ainsi, R est le rayon de detecteur Germanium, d,,;4. st la distance vide entre la couche
de béryllium et la couche morte, d;, est la distance entre la source et détecteur (couche de
béryllium), pair , Mge €t Hge SONt respectivement le coefficient d'atténuation linéaire de I’air, du
Beryllium et du germanium, dg,., dg. et d-y Sont respectivement I'épaisseur de la couche
béryllium, I’épaisseur du cristal de germanium et I'épaisseur de la couche morte, d'; et d’, sont
les trajets des photons a travers le volume actif du détecteur (Germanium)

L’intégration de la formule [Eq. 3.23] a été décomposée en deux parties :
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1 ] .
£ = Efe f(pfatt(l — e H6ed) 5infdAdg

1[ o ,
= —[ fart (1 — e H6ed'1) 5infdo
0

2 (3.17)
0, ,
+ | farr(1 — e7H6ed'2) Siné?dé?l
01
avec
0, = tan~! < K )
= tan
! dair + dBe + dvide + dCM + dGe
R (3.18)
0, = tan~! ( )
2 dair + dBe + dvide + dCM

Les différentes épaisseurs peuvent étre exprimees en fonction de I’angle 6 selon les expressions
suivantes :

dGe
d; =
17 cos@
ro_ R . dair + dBe + dvide + dCM
27 sing cos @
d .. = dair
A cos @ (3.19)
’ — dBe
Be ™ os @
r_ dem
M cos O

A titre de comparaison, on va aussi estimer I’expression de I’efficacité sans I’effet d’angle [Eq.
3.28], pour une source ponctuelle positionnée a une grande distance du détecteur est :

0
g = — X abs(air) X abs(Be) X abs(Ge) X abs(couche morte)

4n
avec abs(air) = e Hair-dair, abs(Be) = e HBedBe abs(Ge)=(1 —
e‘”Ge*dGe) et abs(couche morte) = e Hce*dcm
0 (3.20)
g =—x e_ﬂair-dair X e_ﬂBe-dBe X (1 — e_IJ'Ge*dGe) X e_ﬂGe*dCM
g‘n
— X e_ﬂair-dair X e_.uBe-dBe X (1 — e‘ﬂGe*dGe) X e_.uGe*CM
4md?
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Figure 3.32 Comparaisons entre les courbes de I’efficacité sans I’effet d’angle et géométrique a la
distance 20 cm (a) et 1 cm (b) entre la source et le détecteur

La Figure 3.32 (a et b) montre I’efficacité du détecteur HPGe (&') suivant I’équation [Eq. 3.28]
comparée avec I’efficacité obtenue par le modéle géomeétrique (). La comparaison a été faite
pour deux distances entre la source et le détecteur : une grande distance d,;, = 20 cm (a) et
une faible distance d,;,- = 1cm (b). Pour cette comparaison, les valeurs de la couche morte et
dyiqe ONt €té fixées respectivement a 0 um et 0,865 cm.

Les courbes dans la Figure 3.32 (a) sont trés proches I'une de l'autre a faible énergie et avec un
écart de 1,5% a haute énergie. A cette distance, les rayons X entrent dans le détecteur avec un
angle faible, donc il n’y a pas un effet d’angle et c’est pourquoi les 2 modéles donnent une
efficacité proche.

Dans la Figure 3.32 (b), pour une faible distance entre source-détecteur, I’écart entre les courbes
varie de 6 a 21% en fonctions de I’energie. La courbe de I’efficacité théorique est au-dessus de
la courbe de I’efficacité geométrique. En effet, le modéle géométrique prend en compte la
variation des trajets RX en fonction dans leur angle d’incidence par rapport a I’axe du détecteur.
Dans ce dernier cas, le volume actif est plus petit que dans le cas du modeéle théorique qui ne
prend pas I’effet d’angle et c’est pourquoi I’efficacité géometrique est inférieure a I’efficacité
théorique.

3.2.3.3.2 Comparaison entre I’efficacité modélisée
et expérimentale

La figure ci-dessous (Figure 3.33) présente la variation de I’efficacité en fonction de I’énergie
obtenue avec le modéle géométrique et un rayon égal a 0,382 cm ainsi que pour les mesures
expérimentales réalisées. Les points en bleu présentent les efficacités expérimentales
déterminées par les sources radioactives (°°Fe , 19°Cd et 2**4Am) et le point rouge présente
I’efficacité expérimentale déterminée par la méthode PIXE.
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L’écart entre le modele et les points expérimentaux varie entre 1 a 9 %. La courbe du modeéle
de I’efficacité ne passe pas par les barres d’erreurs de la mesure de I’efficacité pour les sources
de Fe et d’Am. Il est donc nécessaire d’optimiser les parameétres intrinséques du détecteur
utilisés dans le modeéle.

-4

1 x 10
1094 2415
T4
K:Ipha Kbeta Ruipha \
« 0.6
§ 55 K Efficacite geometrique pour R=0.382 cm
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Figure 3.33 Courbe de I’efficacité en fonction de I’énergie des rayons X (en keV) obtenues avec le
modele géométrique (sans optimisation). Les points correspondent aux efficacités expérimentales.

3.2.3.33 Optimisation des parametres
intrinséques du détecteur HPGe

Les photons de basse énergie (ceux du Fe et du Cd) sont influencés par I’épaisseur de la couche
morte quand elle existe tandis que les photons de haute énergie (ceux de I’Am) sont influencés
par le volume de la zone active. Nous avons donc choisi d’optimiser ces deux parametres pour
minimiser I’écart entre le modele et les points expérimentaux.

Pour optimiser I’épaisseur de la couche morte, nous avons supposé qu’elle est formée de
germanium (Elanique, et al., 2012) uniquement. Pour le rayon du cristal R , nous savons que la
valeur constructeur est incorrecte suite a la mesure réalisée avec le tomographe a rayons X.
Nous avons donc laissé ce paramétre libre autour de la valeur obtenue par cette technique. Pour
améliorer le modeéle, nous avons minimisé les écarts entre I’efficacité du modele et les
efficacités experimentales par la méthode des moindres carrés pondérés (Figure 3.34). L’écart
relatif de la méthode des moindres carrés pondérés est donné par la formule suivante :

2
RES(%) = 11 . Z (6 = ¢ffin) . (3.21)
¥ (Feuri) i (effExpi * erreuri)
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Figure 3.34 Estimation de la couche morte et d’épaisseur de cristal germanium par minimisation de
I’écart relative entre les efficacités modélisées et expérimentales.

La Figure 3.34 montre I’écart relatif obtenu en fonction des différentes valeurs de R et de
I’épaisseur de la couche morte. La meilleure reproduction des données d’efficacité est obtenue
pour une valeur de R égale a 3.86 mm et une couche morte de germanium d’épaisseur 1,6 pm.
La Figure 3.35 présente I’évolution de la courbe d’efficacité modélisée en fonction de I’énergie
des rayons X pour ces parameétres. On a un bon accord avec les valeurs expérimentales (voir le
zoom sur la partie basse énergie). On voit aussi apparaitre une perte d’efficacité autour de
I’énergie d’ionisation du germanium liée a la présence de la couche morte qui va induire une
atténuation des photons X, atténuation qui est liée au coefficient d’atténuation linéaire qui
présente une discontinuité a 11 keV pour le germanium.

9 x 10
8 %/
——couche morte 1.6pm
+ Experimentales
7 - T +
/ x10
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/ ‘ i
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g
&, 3
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3
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1
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Energie (keV)
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Figure 3.35 Courbes de I’efficacité en fonction de I’énergie des rayons X (en keV) obtenues avec le
modeéle géométrique (avec couche morte de 1.6um de Ge). Les points en bleu correspondent aux
efficacités expérimentales.
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3.2.4 La section efficace d’ionisation par ISICS

Le logiciel ISCIS (Inner-Shell lonization Cross Section) [ (Liu, et al., 1996), (Cipolla, 2007),
(Cipolla, 2009) et (Cipolla, 2011)] est un logiciel codé en langage C. Il donne la section efficace
d’ionisation pour différentes couches atomiques K, L et M et de production des rayons X
associés.

=1t

PROJECTILE ATOMIC HUMBER Z1 ¢ or element symbol > = 1 C H >
TARGET ATOMIC NUMBER Z2 ¢ or element symbol > = 58 ¢ Sn >
PROJECTILE EMERGY UNIT <(Y=kel.-N=elU> = ¥ Effet relativite du projectile
START ENERGY = 36@
EHD ENERGY = 360

alculate K shell <¥Y-/N> :
Calculate =

lculate M shell <(Y~/N> = .
Unggeﬁnﬂtnﬂlnppiﬁi. (9;‘;&" {200 Lnstlo Tols Grrdb) B Unite atomique ECPSSR-UA
;ISR sgaling for K shell 20

pecify your own parameters #| g —— B _ q .
Shouw calculation detail <¥~/N> = N * fonction d'onde Hartree-
Have (Clomplete or <B)rief printout <CsB> : Slater- Relativitic
Have a printout of this calculation <Y¥~-N> : S
Use the hatch file or not (¥~/N> - N ECPSShsR
START RUNNING THE PROGRAM <Y¥~N> : M
Fl to guit at this moment. A USAGE will displawy.

Figure 3.36 Logiciel ISICS : interface dialogue utilisateur

Le calcul de section efficace peut étre réalisé en utilisant différents modéles : PWBA/ECPSSR
(voir chapitre 2.32.3), ECPSShsR qui utilise la fonction d’onde hsR (Dirac-Hartree-Slater
Relativistic wave functions) (Lapicki, 2005), RECPSSR qui prend en compte I’effet relativiste
du projectile incident et ECPSSR-UA qui change I’énergie de liaison des électrons. 1l permet
de modifier la masse et la charge du projectile, I’énergie de liaison et le rendement de
fluorescence de la cible.
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Dans un premier temps nous allons présenter les différents spectres de rayons X obtenus
pendant les différentes expériences réalisées. Nous avons ensuite déterminé le rapport
d’intensité IKﬁ/IKa et les sections efficaces de production o5 (K) et d’ionisation de la couche
K, a;(K), pour les différents éléments d’intérét : Ti, Cu, Ag et Au. Ces résultats sont comparés
aux données bibliographiques ainsi qu’aux valeurs fournies par les modeles théoriques
ECPSSR et RECPSSR.

4.1 Spectres de rayons X expérimentaux

Dans cette partie, nous présentons les spectres de rayons X normalisés par rapport a la charge
cumulée pendant le tir sur les cibles Ti, Cu, Ag et Or en fonction de I’énergie et du type de I’ion
incident.

Afin de déterminer la section efficace d’ionisation de la couche K, nous avons analysé les
spectres en identifiant les pics présents et en déterminant le nombre de coups dans chacun d’eux
corrigé de I’absorption dans la cible et de I’efficacité de la détection comme presenté dans le
chapitre 3. Comme indiqué dans le chapitre 3, le détecteur a été placé a 19.9 cm de la cible dans
toutes les expériences sauf celle réalisée avec un faisceau de protons de 30 MeV pour laquelle
la distance a été de 26.8 cm. Pour les expériences utilisant des protons de 42 MeV et 54 MeV,
nous avons utilisé un ensemble de deux collimateurs pour limiter la taille du faisceau sur la
fenétre d’entrée de la cage de Faraday (Chapitre 3.1.4.1.1). Cela a entrainé une augmentation
du bruit de fond dans les spectres associés a ces deux expériences compte tenu de I’interaction
des particules incidentes avec le collimateur.

L’intensité du faisceau a été réglée entre 50pA et 200pA et le temps d’irradiation varie entre
quelques minutes (dans le cas ou la section efficace de production est grande) et quelques
dizaines de minutes. Le temps mort du détecteur HPGE, donné par le logiciel d’acquisition
Genie 2000, a toujours été inférieur a 5% pendant les différentes irradiations. Le temps mort a
été caractérisé par des sources radioactives placées a différentes distances par rapport au
détecteur. Le taux de comptage durant les irradiations était en moyenne de I’ordre de 2500
coups/sec

4.1.1 Les differents spectres normalisés pour chaque cible

Afin de pouvoir visualiser plus précisément la partie pertinente des spectres de rayons X
associes a chaque élément, nous avons décide de présenter un zoom du spectre. De méme, afin
de faciliter la comparaison entre les spectres obtenus lors des différentes expériences, nous
avons normalisé les spectres par la charge cumulée lors de chaque expeérience.
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Figure 4.1 Spectres de rayons X normalisés sur la charge cumulée pour la cible d’or irradiée
avec un faisceau de protons pour les énergies : 30 MeV (en noir), 42 MeV (en rouge), 54 MeV
(en vert) et 68 MeV (en bleu).

La figure ci-dessus (Figure 4.1) présente une partie des spectres des rayons X de la cible d’or,
entre 64 keV et 82 keV, irradiée avec un faisceau de protons pour les énergies 30 MeV, 42
MeV, 54 MeV et 68 MeV. Le bruit de fond évolue tres peu dans cette région du spectre. Les
différents rayons X de I’or sont clairement visibles sur le spectre. L’amplitude des différents
pics augmente avec I’énergie des protons incidents.

2

S
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Energedesrayons X (keV)
Figure 4.2 Spectres de rayons X normalisés sur la charge cumulée pour la cible de I’argent irradiée

avec un faisceau de protons pour les énergies, 30 MeV (en noir), 42 MeV (en rouge), 54 MeV (en vert)
et 68 MeV (en bleu).
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La Figure 4.2 présente la partie des spectres des rayons X comprise entre 18 et 28 keV pour la
cible d’argent. Les spectres sont normalisés par la charge cumulée durant I’expérience. Les
raies caractéristiques des 3 spectres pour les énergies de proton 42 MeV, 54 MeV et 68 MeV
ont des amplitudes proches. Ceci résulte de la faible variation de la section efficace d’ionisation
attendue entre 40 et 68 MeV (voir Figure 2.22). Le bruit de fond varie linéairement avec une
faible pente dans cette région d’énergie des rayons X.

La Figure 4.3 presente la partie des spectres des rayons X comprise entre 7 et 10 keV pour la
cible de cuivre normalisée par la charge cumulée obtenue lors de I’irradiation avec un faisceau
de protons pour les énergies 30 MeV (en noir), 42 MeV (en rouge), 54 MeV (en vert) et 68
MeV (en bleu). Cette cible a aussi éte utilisée pour des expériences utilisant les deutons comme
projectile aux énergies 12.5 MeV et 14.5 MeV (spectres hachurés).

| [ 250
d 74
[y V7] Deuton| |
7 K Proton 2000
// /// |\a
// f A 7 7 15%

N

///// /
://///: ///; ' //f %%Z%Z///{//%%%’ 0
s S 72 |
AV R
A - % o ¥ &
—_— o 5
! 8 9 10

Figure 4.3 Spectres de rayons X normalisés par la charge totale cumulée pendant I’irradiation d’une
cible de cuivre avec un faisceau de protons pour les énergies, 30 MeV (en noir), 42 MeV (en rouge),
54 MeV (en vert), 68 MeV (en bleu) et avec un faisceau de deuton pour les deux énergies 6,2 et 7,2
MeV/u (spectres hachurés)

La Figure 4.4 présente la partie des spectres des rayons X comprise entre 3 et 6 keV pour la
cible de titane normalisée par la charge cumulée obtenue lors de I’irradiation avec un faisceau
de protons pour les énergies 30 MeV (en noir), 42 MeV (en rouge), 54 MeV (en vert) et 68
MeV (en bleu). Cette cible a aussi été utilisée pour des expériences utilisant les deutons comme
projectile aux énergies 12.5 MeV et 14.5 MeV (spectres hachurés). Le bruit de fond au-dessous
des pics du Ti a une forme non linéaire car les pics du titane se situent dans la région de faible
énergie ou se trouve un niveau de bruit de fond plus élevé et non linéaire (Figure 3.16). Les
amplitudes des pics augmentent quand on passe en deuton. Les sections efficaces d’ionisation
sont plus élevées a basse énergie (Tableau 4.7)
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Figure 4.4 Spectres de rayons X normalisés par la charge totale cumulée pendant I’irradiation d’une
cible de titane avec un faisceau de protons pour les énergies, 30 MeV (en noir), 42 MeV (en rouge), 54
MeV (en vert), 68 MeV (en bleu) et avec un faisceau de deutons pour les deux énergies 6,2 et 7,2
MeV/u (spectres hachurés)

Le bruit de fond dans les spectres obtenus avec des deutons de 12.5 MeV est le plus élevé. Cet
augmentation est due au dégradeur en aluminium utilisé (voir chapitre 3.2.3.2) En effet, le
passage a travers la feuille dégradeur provoque un « straggling angulaire » du faisceau. La tache
faisceau est donc plus importante au niveau du collimateur placé avant la cible ce qui va
entrainer un bruit de fond plus élevé.

4.1.2 Rapport du signal sur le bruit de fond

L’étude du rapport entre le nombre de rayons X dans les pics de la raie K, et le bruit de fond
qui se trouve au-dessous de ces pics nous donne des indications sur I’influence potentielle de la
soustraction de bruit de fond sur la détermination du nombre de rayons X mesurés. On note ce
rapport par Ny /N (BDF) ou Nx est le nombre de rayons X de la raie K, et N(BDF) est le bruit
de fond associé a ce pic. Comme indiqué dans le chapitre 3.2.2.1, ce dernier est intégré sur une
largeur de 8 sigma. Pour le calcul du rapport signal sur bruit de fond nous avons utilisé les raies
X ayant la plus grande population et, par incidence, la plus petite erreur statistique. Les raies
choisies sont la raie K, pour le titane, le cuivre et I’argent et la raie K, pour I’or.
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Figure 4.5 Rapport de nombre du rayons X du pic K, sur le nombre de bruit de fond correspondant
pour les différentes cibles (Ti, Cu, Ag et Au) en fonction du type de I’ion incident (symboles pleins
pour les protons et ouverts pour les deutons) et de son énergie

La Figure 4.5 présente le rapport Ny /N (BDF) pour les différentes cibles (Ti, Cu, Ag et Au).
Les deux symboles vides (o et 0) désignent I’utilisation du faisceau de deutons et les symboles
pleins (m, A, V ct @) désignent I’utilisation du faisceau de protons. Ce rapport dépend de la
section efficace de production des rayons X pour le numérateur et, pour le dénominateur, du
rayonnement de freinage des électrons secondaires dans la cible et du bruit nucléaire produit
par le faisceau. La part de ce dernier provenant de la cible est négligeable par rapport au bruit
induit par les collimateurs et I’arrét du faisceau. En plus du bruit nucléaire produit
instantanément par le faisceau, il faut ajouter le bruit provenant de I’activation des differents
éléments de la casemate liée a la production de neutrons secondaires qui peut varier d’une
expérience a |’autre.

Le rapport signal/bruit en général a diminué avec I’augmentation de I’énergie du faisceau sauf
dans le cas des deutons a 12,5 MeV pour lequel I’utilisation d’une feuille dégradeur augmente
le bruit produit dans les collimateurs. Pour une énergie donnée, le cuivre a le meilleur rapport
grace a sa grande section efficace de production associée a une bonne efficacité de détection.
Pour le titane, malgré sa grande section efficace de production, le rapport signal/bruit varie
entre 4 et 10. Ceci est lié a la diminution de I’efficacité de détection des rayons X produits dans
cette gamme d’énergie et le fait que le bruit de fond est plus éleve dans la région basse énergie
du spectre. Ce dernier point nous a amené a estimer le bruit de fond au-dessous des pics du
titane a partir du spectre de la cible d’argent irradiée durant la méme expérience. Ce dernier a
été utilisé parce qu’il ne présente pas de pics dans la région du titane.

4.1.3 Le Rapport d’intensité

Les expériences réalisées nous ont permis de déterminer plusieurs rapports d’intensité :
IK,;/IKa pour le titane, le cuivre, I’argent et I’or, IK’Bl/IKa pour I’argent et IK“Z/IKM1 pour
I’or. Ces rapports pourront étre directement compares entre les différentes expériences realisées
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et avec les données de la littérature. Pour trouver le rapport d’intensité IKﬁ/IKa , Nous devons

corriger le nombre de rayons X des raies Kz « Nx(Kg) » et le nombre de rayons X des raies K,
« Ny (K,) » de I"efficacité de détection de chaque raie (¢(K,) et £(Kp)) et de I’auto-absorption
de la cible.

4131  Rapport Nx(Kg)/Nx(Kq)corrigé par I’efficacité.

A partir de I’efficacité présentée dans le chapitre précédent (partie 3.2.3), nous avons corrigé le
rapport de nombre de rayons X des raies Kg sur le nombre de rayons X des raies K,

«Nx(Kg)/Nx(Kq)» par le rapport de I’efficacité e(K,)/e(Kg)

Le rapport corrigé est donné par la formule suivante :

_ (Nx(Kp) x £(Ka))
(Nx(Ka) x £(Kp))

L’erreur sur ce rapport est sous la forme suivante :

AF) _ \/(ANX(KB)>2 N (ANX(Ka)>2 +<M>Z +(A£(KB)>2 (4.2)

F NX(K[;) Nx(Kq) e(Ka) e(Kp)

Dans le cas de I"argent, la transition Kg est divisée en deux pics K’Bl et K’Bz qui ont des énergies

tres proches pour lesquelles la variation d’efficacité est negligeable. Dans ce cas nous avons
fait la somme du nombre de rayons X pour les deux pics et corrigé des mémes coefficients.
Dans le cas de I’or, les transitions K, et Kg sont divisées en deux pics respectivement K,

etKq, , K’Bl et K’Bz(voir chapitre 2.1.4). Le détecteur a pratiqguement la méme efficacité pour

(4.1)

les deux raies K. La méme remarque prévaut pour les deux raies Kg. Dans ce cas, nous avons
additionné le nombre de rayons X de chaque famille et corrigé en utilisant les mémes
coefficients. Les résultats du rapport corrigé par I’efficacité F sont présentés dans le Tableau
4.1 pour les irradiations avec les faisceaux de protons et le Tableau 4.2 pour les irradiations
avec les faisceaux de deutons.

Energie du faisceau (Nx(Kp) x £(Ky))
de protons (Nx(K,) % €(Kp))
(MeV) Ti Cu Ag Al
30 0,136 £ 0,014 |0,142+0,011 | 0,209 +0,014 0,269 + 0,011
42 0,137+£0,014 | 0,144 +0,010 | 0,204 £0,013 0,269 £+ 0,009
54 0,138 +0,015 | 0,143 +0,011 0,204 £ 0,013 0,265 + 0,009
68 0,137 +£0,014 | 0,143 +0,010 0,208 £ 0,015 0,264 £ 0,010

Tableau 4.1 Les rapports du nombre de rayons X des raies Kz sur celui des raies K, corrigés par
leurs efficacités de détection pour les faisceaux de protons a différentes énergies.
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Energie du faisceau de (Nx(Kpg) x £(Kq))
deutons (Nx(K,) % €(Kp))
MeV
( ) Ti Cu
125 0,132 £ 0,015 0,142 £ 0,010
145 0,131+ 0,015 0,144 £ 0,012

Tableau 4.2 Les rapports de nombre de rayons X des raies Kg sur celui des raies K,, corrigés par
leurs efficacités de détection pour les faisceaux de deutons a différentes énergies.

Nous avons aussi déterminé le rapport Ny (K ’31) /Ny (K,) corrigé par le rapport des efficacités
E(Ka)/E(K'ﬁl) pour la cible d’argent et le rapport NX(Kaz)/NX(Kal) corrigé par le rapport

des efficacités e(K,,)/e(K,,) pour la cible d’or. Les résultats sont présentés dans le Tableau
4.3:

Energie du faisceau de (NX (K’lﬁ) X S(Ka)) (Nx(Kq,) X £(Kq,))
protons (MeV) (NX(Ka) x s(K',,l)) (Nx(Kqy) % €(Kqy))
Ag Au
30 0,177 £0,011 0,593 £ 0,025
42 0,175+ 0,011 0,593 + 0,024
54 0,175+ 0,012 0,595 + 0,025
68 0,178 £ 0,011 0,593 £ 0,024

Tableau 4.3 Les rapports de nombres de rayons X (K’ﬂl/Ka pour I'argent et K, /K, pour I’or
corrigés par I’efficacité de détection pour les faisceaux de protons a différentes énergies

Comme attendu, les tableaux Tableau 4.1, Tableau 4.2 et Tableau 4.3 montrent que les rapports
corrigés par les efficacités, pour un élément donne, sont constants en fonction de I’énergie du
faisceau incident.

4.1.3.2 Rapport d’intensité Ixﬁ/lxa

Pour convertir les rapports précédents en rapport d’intensité IKﬁ/IKa, il faut corriger par I’auto-

absorption de la cible. On obtient alors la formule suivante ou le coefficient d’absorption
dépend de I’énergie de la raie X considérée :

b

~ (NX(K;;) x s(Ka)) (1—e p(Ka)-p.d)) X%(Kﬁ)

— (Nx(Kp) x e(Kp)) (1- e—%(K,;).p.d)) « LK)
p

Ikg/Tkq (4.3)
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L’erreur sur le rapport IKB/IKa est calculée par la formule suivante (on néglige I’erreur sur

I’absorption) :

A (IKB/ IKa)

Ikg/ Tk,

«(Kp)\’ x (KON
- J(ntay”, et

ek () oy

£(Kq) e(Kpg)

Le Tableau 4.4 rassemble les valeurs des rapports intensites IKI;/IKa pour les différents
éléments Ti, Cu, Ag et Au en fonction de I’énergie du faisceau de protons.

Energie du I,/Ik,
faisceau de
protons (MeV) Ti Cu Ag Au
30 0,129 + 0,014 0,135+ 0,011 0,204 + 0,014 0,265 + 0,010
42 0,131+0,014 0,136 £ 0,010 0,200 £ 0,014 0,265 + 0,009
54 0,132 + 0,015 0,135 +0,011 0,200 + 0,013 0,262 + 0,009
68 0,131 +£0,014 0,136 +0,010 0,204 +£ 0,015 0,262 + 0,010

Tableau 4.4 Le rapport d’intensité IK,,/IK,,, pour les différents éléments et les différentes énergies du
faisceau de protons

Le Tableau 4.5 présente les valeurs IKﬁ/IKa pour les deux éléments Ti et Cu pour les différentes
énergies du faisceau de deutons.

Energledcildtlz)arllzceau de Ixﬁ/lxa
(MeV) Ti Cu
125 0,125 + 0,015 0,134 £ 0,010
14.5 0,126+ 0,015 0,136 £ 0,012

Tableau 4.5 Le rapport d’intensité IKB/IKa pour les différents éléments et les différentes énergies des
deutons.
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La Figure 4.6 regroupe les valeurs IKﬁ/IKa présentées dans les deux tableaux ci-dessus. Ces

valeurs sont indépendantes de I’énergie et du type du faisceau incident. Ces résultats sont en
accord avec les données bibliographiques présentées dans le chapitre 2.1.5.

0,30 T T T T T T T T T T T T T T
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0264 | ag Y Y YO
0,24 - v Au .
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Energie du faisceau incident (MeV)
Figure 4.6 Rapport IKB/IKaobtenus dans nos expériences pour les différents éléments cibles.

Plusieurs études expérimentales sont disponibles sur le rapport d’intensité IKB/IKapour

différents éléments (voir chapitre 2.1.5). La figure (Figure 4.7) présente les valeurs moyennes
de nos mesures expérimentales du rapport d’intensité I Kg /I, (points noirs) comparées avec

les valeurs empiriques pondérées selon (Kahoul, et al., 2014) et les valeurs théoriques selon
(Scofield, 1974a) en fonction du numéro atomique Z.

035 T T T T T T T T

030 4
025 .
. 0204 .
N4
=
_y.
015 4
e mesures experimentales
010 Scofield (1974)
= —— Kahoul (2014) T
0,05 .
T T T T T T T T T
0 20 40 60 80 100

Numéro atomique Z
Figure 4.7 Moyennes du rapport IKB/IKa obtenues pour différents éléments lors de nos mesures

(points noirs) comparées avec les valeurs théoriques du Scofield (courbe rouge) et les valeurs
empiriques pondérées du Kahoul (courbe bleu)
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D’apreés la Figure 4.7, les rapports d’intensités obtenus pour les différents éléments sont en bon
accord avec les valeurs théoriques et I’ajustement empirique des données expérimentales avec
un écart inférieur a 4.7%.

Nous avons calculé le rapport d’intensité de K’ﬁlsur celle de K, «IK,Bl/IKa » pour I’argent et

le rapport d’intensité de K, sur K, pour I’or, « I,(az/l,(m1 ». Ces rapports se trouvent dans le

Tableau 4.6 et sont compares avec les valeurs théoriques selon Scofield (1974) car il n’y a pas
des valeurs expérimentales disponibles, voir chapitre 11-1.

Energie du faisceau IK,ﬁl/IKa IKMZ/IK“1
de protons (MeV) Ag Al
Expérimental Théorique Expérimental Théorique
30 0,173 £ 0,012 0,595 + 0,027
42 0,170 £ 0,012 0,594 + 0,026
54 0,170 £ 0,011 0,596 + 0,023
68 0,173+ 0,013 0,594 + 0,027

Tableau 4.6 Les rapportsIK;n/IKa pour I’argent, IK‘“/IK‘I1 pour I’or pour différents faisceaux de
protons.

Comme le rapport d’intensité IKB/IKa, ces résultats sont indépendants de I’énergie du faisceau
incident. L’écart du rapport Ik’ﬂl/IKa entre les valeurs expérimentales et la valeur théorique est

inférieur a 4.5% et I’écart du rapport I, /I entre la mesure expérimentale et la valeur
a2 a1
théorique est inférieur & 1.5%. Cela signifie que la théorie est en bon accord avec nos mesures.

4.2 Section efficace de production

La section efficace de production totale des rayons X type K est égale a la somme des sections
efficaces de production de chaque pic des raies X de type K. Elle est indépendante du rapport
de I’intensité IK,;/IKa-

Nous avons aussi utilisé I’intensité d’une raie K, pour convertir la section efficace de production
de cette raie en section efficace de production totale des rayons X de type K. Cette méthode
peut étre utilisée dans le cas ou il n’y a pas assez de statistique dans un pic (ou plusieurs) parmi
les pics associés aux raies X de type K.

4.2.1 Section efficace de production des pics caractéristiques.

La section efficace de production d’une raie X (ou des raies X) de type K est donnée par la
formule suivante (chapitre 1.3) :

Ny (K) x £ (K)) x p % cos(45)
P (4.5)

Np X Nz X £t (Kp) X (1= e 700 %)
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L’erreur associée est calculée selon la formule suivante :

Map (KD J(AM&-))Z (A (Ae(Ki)>2 +(E)2 (46)

op(K)) Nx(K;) Np £(K;) d

Les valeurs de la section efficace de production des raies K, (op(Kg)) €t Kg (op(Kg)) pour le
titane et le cuivre en fonction de I’énergie des faisceaux de protons et de deutons sont données
dans le Tableau 4.7.

Ti Cu
Energie du
faisceau (MeV) op(Ky) op(Kp) op(Ky) op(Kpg)
(barn) (barn) (barn) (barn)
12,5 568 + 46 71,1+6,4 239 +15 32,3%+2,2
14,5 - - 275 +14 37,1+23
30 534 + 39 69,3 %5,2 395 +20 53,2+ 2,7
42 432 + 32 56,5+4,4 340 +17 46,4+ 24
54 373+ 28 49,3+ 3,8 297 +15 40,2+2]1
68 313+23 41+31 268 +14 36,3+19

Tableau 4.7 Les sections efficaces de production des raies K, et Kg pour le titane et le cuivre pour les
différents faisceaux.

L’incertitude sur les mesures pour le titane est de I’ordre de 7%, plus grande que pour le cuivre
ou elle est de I’ordre de 5%. Cette différence est due aux différences des incertitudes de
I’efficacité et a la méthode de calcul du nombre de rayons X détectés pour chaque élément.

Nos valeurs de la section efficace de production des raies K, K’,;l et K’,;Z de I’argent pour les
differentes énergies du faisceau de protons sont présentées dans le Tableau 4.8 :

Energie du faisceau op(Kq) GP(KIIH) aP(K’ﬁz)
(MeV) (barn) (barn) (barn)

30 74,8+29 13,0+ 0,8 2,3+0,15

42 81,7+ 3,0 13,8+ 0,7 2,5+0,14

o4 83,5%3,2 14,2+ 0,8 2,5+0,15

68 82,6 £ 3,2 14,3 +0,8 2,5+0,15

Tableau 4.8 Les sections efficaces de production des raies K, K’,;l et K’ﬂz de I’argent pour les
différentes énergies du faisceau de protons

( ]
l117j



L’incertitude sur la mesure de la section efficace de production pour le pic principal ( K,) est
inférieure a 4% et pour les pics K’ﬁ,1 «ap(K’,;l)» et K’ﬁ,2 « UP(K'ﬁz) » inférieure a 6%. La

section efficace de production de K’BZ < Op (K’BZ) », est trés faible et I’incertitude associee
importante principalement a cause de la faible statistique du pic de la raie K’ﬁ'z dans le spectre

(Figure 4.2).

Le tableau (Tableau 4.9) préesente les sections efficaces de production des raies K, K

az! Klﬁl

et K’Bz de I’or pour les différentes énergies du faisceau de protons. L’incertitude sur les

mesures expérimentales pour les deux raies K, et K, sont inférieures a 3%, inférieure a 6%
pour les raies K’ﬁl et voisine de 10% pour K’ﬁz'

Energie du faisceau 0p(Ka,) 0p(Kay) aP(K’lﬁ) aP(K’l’z)
(MeV) (barn) (barn) (barn) (barn)

30 1,76 £ 0,05 1,04 £0,03 0,57+ 0,03 0,17 £ 0,02

42 2,74 + 0,07 1,63+0,5 0,87 £0,04 0,27 £ 0,03

o4 3,57+0,10 2,13+0,7 1,21 + 0,06 0,31+0,04

68 4,26 +0,13 2,53 +0,08 1,47 0,07 0,34 £ 0,04

Tableau 4.9 Les sections efficaces de production des raies K, K, K’,;l et K’ﬂz de I’or pour
différentes énergies des faisceaux de protons.

4.2.2 Section efficace de production totale.

La section efficace de production totale de rayons X de type K, «a%(K) », est égale & lasomme

de toutes les sections efficaces de production de raies caractéristiques de type K :

oF () = ) ap(K)

4.7)
i
a%(K) (barn)
Ti Cu Ag Au
12,5* 640 * 49 271 17
14,5* - 312+ 18
30 604 + 44 449 + 23 90,1+3)9 3,53+0,14
42 488 £ 35 386 + 20 98+3,8 552 +0,18
54 422 + 32 337 £17 100,2+4,1 7,22 £0,27
68 354 £ 27 301 £16 99,5+4,1 8,60 £ 0,32

Tableau 4.10 Les sections efficaces de production totale des rayons X de type K pour les éléments Ti,
Cu, Ag et Au, en fonction des différents faisceaux (*Deuton)
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Le Tableau 4.10 présente les valeurs de la section efficace de production de rayons X de type
K pour le titane, le cuivre, I’argent et I’or en fonction de I’énergie des faisceaux incidents
(protons et deutons). L’erreur sur les sections efficaces de productions totales varie entre 7%
dans le cas de titane et 4% dans le cas de I’or. Ces valeurs renferment seulement les erreurs
expérimentales déterminées dans ce travail (les erreurs sur le nombre de particules, I’efficacité
et le nombre de rayons X). Ces valeurs de sections efficaces de production seront nos valeurs
de référence pour la suite.

Nous avons aussi déterminé la section efficace de production totale a partir d’une raie principale
en divisant la section efficace de production de cette raie par I’intensité correspondante. Dans
les cas du titane et du cuivre, nous avons calculé la section efficace de production de rayons X
de type K par I’intermédiaire du rapport d’intensité IK,;/IKa donné dans le chapitre 2 (voir

chapitre 2 partie 2.1.7). L’ensemble de ces résultats est présenté dans le Tableau 4.11:

Energie du faisceau | o .. orincipale op(K) (barn)
(MeV) Ti Cu
K, 641 + 53 271 +17
Kpg 631 = 58 275 18
K, 311 +18
Kp 314 £19
K4 602 £+ 45 449 +23
Kpg 615 * 47 452 +23
Kq 487 + 37 385 +19
Kp 501 40 394 +20
K, 420 % 32 337 +17
Kpg 437 £ 34 341 18
K 354 % 27 301 +15
Kp 364 + 28 302 %15

Tableau 4.11 Les sections efficaces de production totale de rayon X de type K pour différentes
énergies des faisceaux de protons (*Deuton) en utilisant les informations relatives a une raie
principale.

Les sections efficaces de production totale obtenues a partir de K, et de Kg sont en bon accord
les unes avec les autres. La comparaison entre les deux valeurs de la section efficace de
production totale pour le méme élément dans les deux tableaux Tableau 4.10 et Tableau 4.11
montre un écart de moins de 0,5% lorsque nous avons utilisé la raie K, et un écart de 3.6%
lorsque nous avons utilisé la raie Kg. Nous avons conclu que notre choix du rapport d’intensité
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Kg /K est suffisamment précis pour calculer la section efficace de production totale pour les
deux éléments titane et cuivre.

Dans le cas de I’argent, nous avons calculé la section efficace de production totale de rayons X
de type K a partir de deux pics principaux qui correspondent aux raies K, et K ’ﬁl en utilisant
les rapports IK'm/IKa et IKﬂ/IKa donnés dans le chapitre 2 (voir paragraphe 2.1.7). Ces
résultats sont présentés dans le Tableau 4.12

T
Energie du op(K) (barn)
faisceau (MeV) Calculé a partir des raies K, Calculé a partir des raies KIBl
30 89.9+3.7 86.2+5.5
42 98.1+3.9 91.7+5.1
54 100,3+4.1 93.9+5.7
68 99.3+4.1 95.0+5.5

Tableau 4.12 Les sections efficaces de production totale de rayon X de type K pour différentes
énergies des faisceaux de protons a partir des raies principales de I’argent.

L’incertitude sur la mesure de la section efficace de production que nous avons calculée a partir
des raies K, de I’argent est inférieure a 4.2% et celle des raies K’ﬁlest inférieure a 6.5%. Dans
ce dernier cas, on ne prend pas en compte I’erreur sur les valeurs théoriques du rapport
d’intensité K’ﬁl/ Kq, (voir chapitre 2 2.1.7). Les valeurs issues des raies K’ﬁl sont
systématiquement plus faibles que celles issues de K. L’écart entre les deux mesures peut étre
dd a I’utilisation de la valeur théorique du rapport d’intensité et IKgl/IKa (voir Tableau 4.6).

La comparaison entre les deux valeurs de la section efficace de production de rayons X de type
K des tableaux Tableau 4.8 et Tableau 4.12 montre un écart inférieur a 0,3% lorsque nous avons
utilisé la raie K, et un écart inférieur a 6.4% lorsque nous avons utilisé la raie Kg. Nous avons
conclu que I’utilisation des raies K, de I’argent, avec le rapport d’intensité Kg/K choisi,
permet de fournir la section efficace de production totale avec une bonne précision.

op(K)
o oo
Calculé a partir de la raie K, Calculé a partir de la raie K,
30 3.52+0,14 3.57+0,15
42 5.50+0,20 5.56 +0,21
o4 7.17 £0,27 7.28£0,29
68 8.55+0,34 8.64 + 0,36

Tableau 4.13 Les sections efficaces de production totale des rayons X de type K pour différentes
énergies des faisceaux de protons a partir des raies principales de I’or.
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Le Tableau 4.13 présente les valeurs de la section efficace de production de rayons X de type
K de I’or calculées a partir des raies les plus intenses K, et K, en utilisant les rapports

IKM/IKa1 et IKﬁ/IKa donnés dans le chapitre 2 (voir 2.1.7). L’incertitude moyenne sur les

mesures est égale a 4%. L’écart entre les deux mesures est inférieur a 1.5%, car le rapport
d’intensité IKMZ/IK“1 théorique est proche de celui mesuré dans ce travail (voir Tableau 4.6).

La comparaison entre la section efficace totale de production de rayons X de type K mesurée
(Tableau 4.10) et les valeurs obtenues de manieres indirectes présentées dans le Tableau 4.13
sont tres proches avec un écart inférieur a 1%. On peut en conclure que les mesures a partir des
raies K,, et K,, sont fiables.

Avec pour objectif de vérifier la bonne prise en compte des effets liés a I’épaisseur de la cible,
nous avons réalisé une irradiation en utilisant une cible de cuivre d’épaisseur 20 um. Nous
avons réalisé cette expérience avec des faisceaux de protons d’énergies 42 et 54 MeV. Nous
avons obtenu un écart inférieur a 1 % sur la section efficace totale de production de rayons X
de type K entre les valeurs de cette expérience et celles obtenues avec la cible plus mince. Cela
montre notre bonne maitrise des effets influencés par I’épaisseur de la cible.

Les valeurs de sections efficaces totales de production obtenues en faisant la somme des
sections efficaces partielles des différentes raies K, et Kg sont en bon accord avec les sections
efficaces de production totale calculées a partir des raies K,. Il y a une différence plus
importante avec les valeurs obtenues a partir des raies Kg.

Dans la partie suivante, nous comparons les sections efficaces totales de production mesurées
dans ce travail avec celles disponibles dans la bibliographie. Pour cette comparaison, nous
avons choisi d’utiliser les sections efficaces de production totales calculées a partir de lasomme
des sections efficaces de production partielles.

121

——
 S—



4.2.3 Comparaison avec les données bibliographiques.
4231  Casdu titane

La Figure 4.8 présente la section efficace de production totale des rayons X de type K du titane
en fonction de I’énergie du proton incident entre 1 et 70 MeV. Cette figure présente nos mesures
(points rouges) et les données publiées entre 1970 et 2005. Parmi ces différentes données, on
trouve une seule mesure au-dela de 30 MeV, celle de A. Denker (Denker, et al., 2005) a 68
MeV (carré bleu).
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Figure 4.8 Valeurs expérimentales de la section efficace totale de production des rayons X de type K
du titane en fonction de I’énergie des protons incidents.

Nos points semblent étre au-dessus de la tendance que I’on peut extrapoler a partir des points
aux énergies plus faibles. Il faut cependant étre prudent car il y a des disparités importantes
entre les différentes séries de points a basse énergie. La selection d’une série ou une autre ameéne
a des conclusions différentes. L’écart entre notre mesure a 68 MeV et celle de A. Denker est de
30%. Dans le cas du titane, on se trouve dans une zone d’énergie ou I’efficacité du détecteur
évolue rapidement et une grande maitrise du détecteur est nécessaire. Cela nous a amené a
porter une attention particuliere a la modélisation de notre détecteur ce qui n’est pas discuté par
la plupart des autres auteurs.

4232 Cas du cuivre

La Figure 4.9 présente les sections efficaces de production de rayons X de type K du cuivre en
fonction de I’énergie des protons incidents. Elle présente aussi les données bibliographiques
publiées entre 1970 et 2005. Nos mesures faites avec les protons a haute énergie (30, 42, 54 et
68 MeV) sont représentées par des points rouges. Afin d’obtenir des informations avec des
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projectiles de basses énergies, nous avons complété ces données avec des mesures en deutons
de basse énergie (6,2MeV/u et 7,2MeV/u).
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Figure 4.9 La section efficace totale de production des rayons X de type K du cuivre en fonction de
I’énergie des protons incidents.

A faible énergie, nous avons trouvé que nos mesures sont en bon accord avec les autres mesures
experimentales. Cela signifie qu’il n’y a pas une erreur systématique dans notre dispositif
experimental et que nos mesures de la section efficace totale de production des rayons X de
type K sont sous contrle ce qui nous permet d’avoir une forte confiance dans les valeurs
obtenues pour les autres énergies.

Les autres mesures a haute énergie présentent la méme tendance en fonction de I’énergie
incidente du projectile que les points expérimentaux de la littérature. On trouve un écart entre
nos données et celles de la littérature. Cet écart est inférieur a 10% avec les mesures de K. Sera
(Sera, et al., 1980) (triangle vert) et de W.D. Ramsay (Ramsay, et al., 1978) (triangle bleu
marine). A 68 MeV, on trouve un écart de 20% par rapport a la valeur obtenue par A. Denker
(Denker, et al., 2005) (carré bleu).
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4.2.3.3 Casdel’argent

Les sections efficaces de production des rayons X de type K pour I’argent en fonction de
I’énergie du proton incident sont presentées dans la Figure 4.10. Les données bibliographiques
présentées ont été obtenues dans les années 1970. Nous n’avons pas trouve d’autres mesures
plus récentes pour I’argent. Cette figure montre des points de mesures communs dans la région
de 30 MeV a 42 MeV avec celle de W. D Ramsay (Ramsay, et al., 1978) et G. Bissinger
(Bissinger, et al., 1972). On note une dispersion importante des données dans cette région.
L’écart avec nos mesures varie entre 2% et 12%.
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Figure 4.10 La section efficace de production de rayons X de type K de I’argent en fonction de
I’énergie des protons incidents.

4234 Cas de I’or

La Figure 4.11 présente nos mesures de sections efficaces totales de production de rayons X de
type K pour I’or (points rouges) en fonction de I’énergie des protons incidents. Elle présente
aussi les données bibliographiques publiées entre 1973 et 2005. Nous avons trouvé un écart de
5% par rapport a la mesure de A. Denker & 68 MeV et un écart de 9% par rapport a celle de
C.A. Pineda (Pineda, et al., 1990) a 66 MeV. L’ensemble de ces valeurs sont compatibles entre
elles compte tenu des incertitudes associées. Nos mesures sont en bon accord avec les tendances
des mesures de W.D. Ramsay et des mesures de M. Dost (Dost, et al., 1981) entre 30 et 42
MeV.

4235 Commentaires sur les résultats obtenus

L’accord trouvé avec les données publiées pour le Cu, I’Ag et I’Au valide le dispositif
experimental et en particulier la mesure du nombre de particules incidentes et I’efficacité du
détecteur dans la région de 5,9 keV a 70keV.
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Dans le cas du titane, nous avons un désaccord avec la tendance des données expérimentales a
haute énergie au-dela de 30 MeV. Plusieurs sources d’erreurs sont possibles :

e Ladétermination du nombre de rayons X :
Les pics du Ti, K, et Kg se trouvent dans une région ou le bruit de fond est conséquent.

Les résultats de la partie (4.1.3) montrent que le rapport IKﬁ/IKadu Ti est en bon accord

a la fois avec les données empiriques et théoriques. Cela confirme que la procédure
utiliseée dans ce travail pour extraire le nombre de rayons X des pics du titane est précise.

e Ladétermination de I’efficacité du détecteur dans cette gamme d’énergie (<5 keV):
L’efficacité dépend du choix de la section efficace d’ionisation de la couche K du titane
a 6 MeV et du dispositif expérimental que I’on a valide. Or nous avons choisi la valeur
empirique de A. Kahoul (Kahoul, et al., 2011) qui est en accord a la fois avec les valeurs
expérimentales et théoriques (voir chapitre 2.3.4). Donc la mesure de I’efficacité du
titane, présentée dans le chapitre 3 (voir partie 3.2.3) est précise.

e Une erreur systématique dans nos mesures non encore identifiée. Cette source d’erreur
peut aussi étre présente dans les données publiées compte tenu de la difficulté a
déterminer I’efficacité de détection dans cette zone d’énergie. L utilisation d’un autre
dispositif de détection avec une technologie différente, par exemple un Si(Li) pourrait
permettre d’identifier une potentielle erreur systématique en refaisant cette mesure pour

le titane.
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Figure 4.11 La section efficace de production des rayons X de type K de I’or en fonction de
I’énergie des protons incidents

Afin de poursuivre notre compréhension des valeurs mesurées, nous avons effectué une
comparaison avec les differents modeles disponibles pour I’évaluation des sections efficaces de
production des raies X de type K.

125

——
 S—



4.3 Section efficace d’ionisation de la couche K.

Dans cette partie nous comparons les sections efficaces d’ionisation expérimentales et
théoriques qui sont calculées avec les modeles ECPSSR et PWBA. Ces dernieres ont eté
présentées dans le chapitre 2 (voir partie 2.3.4.4). Pour le titane, le cuivre et I’argent, les valeurs
des deux modéles sont assez proches a haute énergie. Dans ces cas, le modéle PWBA ne sera
pas présenté. Par contre il sera présenté dans le cas de I’or pour lequel les deux modeles ne
donnent pas les mémes valeurs a haute énergie.

A partir de la section efficace totale de production de rayons X de type K « aL(K) ». On peut
déduire les sections efficaces d’ionisation de la couche K « a;(K) » par la formule suivante :

01(K) = op(K)/wg (4.8)

avec wg qui représente le rendement de fluorescence de la couche K, Nous avons utilisé la
valeur moyenne pondérée du rendement de fluorescence, que nous avons étudié dans le chapitre
2 (partie 2.2), pour calculer les sections efficaces d’ionisation expérimentales.

Energie du o;(K) (barn)
faisceau (MeV) Ti Cu Ag AU

12,5* - 605+ 34

14,5* - 695 + 42
30 2811 + 217 1000 = 52 108,2+4.8 3,69+0,21
42 2273 £ 177 861 £ 45 117,7+4.8 575+0,31
54 1966 + 154 752 £ 40 120,4 £5,2 7,53 +0,43
68 1650 = 129 671 £ 35 1196 £5,1 8,97 £ 0,51

Tableau 4.14 Les sections efficaces d’ionisation de la couche K pour différentes cibles : titane, cuivre,
argent et or en fonction de I’énergie du proton incident (30, 42, 54 et 68 MeV) et du deuton incident
(12,5 et 14,5 MeV).

Le tableau ci-dessus présente nos mesures de sections efficaces d’ionisation de la couche K
pour différentes cibles : titane, cuivre, argent et or en fonction de I’énergie du faisceau incident
de protons pour les énergies de 30, 42, 54 et 68 MeV, et de deutons pour les énergies de 12,5
et 14,5 MeV.

Les sections efficaces d’ionisation théoriques de la couche K sont indépendantes de I’intensité
relative IK,;/IKa et du rendement de fluorescence wg.

Les figures présentées ci-dessous sont obtenues a partir de celles de la partie précedente, en
divisant la section efficace totale par le rendement de fluorescence, et en rajoutant les sections
efficaces d’ionisations théoriques. On a montre dans le chapitre 2 (voir partie 2.3.4.3.) que le
modele ECPSSR est en bon accord avec les mesures expérimentales a basse énergie (<8-
10MeV).
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La Figure 4.12 permet de comparer le modéle ECPSSR (courbe noire) et les mesures
expérimentales de la section efficace d’ionisation de la couche K (a partir des données
bibliographiques et nos mesures) pour la cible de titane en fonction de I’énergie des protons
incidents (1 a 70 MeV).
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Figure 4.12 La section efficace d’ionisation de la couche K du titane en fonction de I’énergie des
protons incidents.

Nos mesures expérimentales (points rouges) de la section efficace d’ionisation a haute énergie
ont la méme tendance que celle du modele ECPSSR avec un écart moyen de 20 %

Dans ce cas, il est difficile de tirer une conclusion puisque nos mesures ne sont pas en accord
avec les données expérimentales bibliographigues. On note que le modéle semble sous-estimer
la section efficace d’ionisation de la couche K autour du maximum de I’ordre de 15%.

Dans le cas de Cu (Figure 4.13), nos mesures avec les deutons a basse énergie (encart dans la
figure) sont en accord avec la théorie ECPSSR avec un écart de moins de 6%. A haute énergie,
nos mesures montrent la méme tendance que les sections efficaces du modele ECPSSR (courbe
noire) avec un écart de I’ordre de 12 %. La encore, le modéle semble sous-estimer la valeur de
la section efficace d’ionisation au niveau du maximum avec un écart de I’ordre de 15%.
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Figure 4.13 La section efficace d’ionisation de la couche K du cuivre en fonction de I’énergie des
protons incidents. L’encart sur la figure permet de zoomer sur la partie basse énergie.
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Figure 4.15 La section efficace d’ionisation de la couche K de I’or en fonction de I’énergie des
protons incidents

Dans le cas de I’Ag (Figure 4.14), nos mesures sont en bon accord avec les valeurs théoriques
du modeéle ECPSSR (courbe noire) avec un écart au maximum de 4%. Dans ce cas on peut
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conclure que le modele ECPSSR est en accord avec les données mesurées compte tenu des
barres d’erreurs.

Dans le cas de I’or (Figure 4.15), nos mesures de la section efficace d’ionisation de la couche
K ont la méme tendance que celle du modéle ECPSSR (courbe noire) avec un écart qui varie
entre 6 et 9%. La encore, on peut conclure que le modele ECPSSR est en accord avec les
données mesurées compte tenu des barres d’erreurs.

Avec ces comparaisons, on peut conclure que le modeéle reproduit correctement les donnees
quand on se retrouve dans la partie basse énergie des courbes de sections efficaces de production
des raies X de type K, avant le maximum. Cela est vérifié pour les 4 cibles utilisées. Lorsque
I’on travaille au-dela du maximum, on trouve un désaccord entre les mesures et les prédictions
du modéle.

4.4 Comparaison avec le modele RECPSSR.

Comme nous avons montré dans le chapitre 2.3.3.1, le modéle RECPSSR prend en compte
I’effet relativiste (R) de la particule incidente. Cet effet doit étre présent dans la gamme des
énergies que nous utilisons dans nos expériences.

Les figures suivantes (Figure 4.16, Figure 4.17, Figure 4.18 et Figure 4.19) présentent les
valeurs expérimentales (nos mesures en points rouges) des sections efficaces d’ionisation de la
couche K pour différents cible (Ti, Cu, Ag et Au) en fonction de I’énergie incidente de protons
(de 1270 MeV). Elles présentent aussi les deux modéles théoriques ECPSSR (courbe noire) et
RECPSSR (courbe bleue).

4500 T T T T T T T T T T T T
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» G. Bissinder et al (1970) .
<« J. linetal (1973) -
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Figure 4.16 Les valeurs expérimentales des sections efficaces d’ionisation de la couche K du titane en
fonction de I’énergie des protons incidents, comparé avec les modéles théoriques ECPSSR et
RECPSSR
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Comme attendu, c’est a haute énergie que I’on voit des différences et le modéle RECPSSR est
plus proche de nos mesures de sections efficaces d’ionisation de la couche K du titane que le
modeéle ECPSSR. L’écart des valeurs entre le modéle théoriqgue RECPSSR et nos mesures est
inférieur a 16%
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Figure 4.17 Les valeurs expérimentales des sections efficaces d’ionisation de la couche K du cuivre en
fonction de I’énergie des protons incidents, comparées avec les modéles théoriques ECPSSR et
RECPSSR

Pour le cas du cuivre, la Figure 4.17 montre que le modele RECPSSR est en meilleur accord
avec nos mesures. L’écart entre nos mesures et le modéle RECPSSR est compris entre 1.3% et
9.7%.

La figure (Figure 4.18) montre que, dans le cas de I’argent, nos mesures sont en meilleur accord
avec les valeurs théoriques du modele RECPSSR (Courbe bleue) avec un écart de moins de
3,5% et avec la méme tendance qu’avec le modele ECPSSR.

On retrouve la méme conclusion pour I’or comme on peut le constater sur la figure (Figure
4.19). L’ écart entre nos mesures et le modele RECPSSR est égal a 5% a 30 MeV et moins de
1% pour les autres énergies incidentes
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Figure 4.18 Les valeurs expérimentales des sections efficaces d’ionisation de la couche K d’argent en
fonction de I’énergie des protons incidents, comparé avec les modéles théoriques ECPSSR et
RECPSSR.
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Figure 4.19 Les valeurs expérimentales des sections efficaces d’ionisation de la couche K de I’or en
fonction de I’énergie des protons incidents, comparées avec les modéles théoriques ECPSSR et
RECPSSR.

Le modéle RECPSSR reproduit bien nos mesures dans le cas de I’argent et de I’or. Il reproduit
aussi les mesures dans le cas du cuivre compte tenu des incertitudes de mesure sauf au point 30
MeV qui est proche du maximum de la section efficace. Dans le cas du Ti, la correction
relativiste a réduit I’écart du modele avec nos mesures. Elle a aussi réduit I’écart au point a 30
MeV dans le cas de Cu.

Afin d’avoir une vue globale des valeurs mesurées et de leur accord avec les modéles, nous
allons présenter la section efficace universelle en fonction de I’énergie réduite du proton.

La Figure 4.20 présente la section efficace d’ionisation universelle pour nos données et le
modele RECPSSR dans le cas de I’argent et de I’or. On a présenté les données de ces deux
atomes ensemble parce qu’elles se retrouvent dans la méme région située sur la partie gauche
de la courbe universelle. Notons qu’il y a une différence entre les deux courbes dans cette
représentation quasi-universelle. Dans cette region le modele RECPSSR est en bon accord avec
les données existantes comme on I’a déja identifié auparavant ce qui confirme la validité de ce
modele dans cette région.

La Figure 4.21 présente la section efficace d’ionisation universelle pour nos données et le
modele RECPSSR dans le cas du titane et cuivre. Nos points se situent majoritairement dans la
partie droite de la courbe aprés le maximum de la courbe sauf pour les deux points du cuivre de
basse énergie (obtenu avec les deutons) qui se trouvent a gauche du maximum. Dans le cas de
Cu, plus on s’approche du maximum, plus on a un désaccord avec la théorie. Dans le cas du Ti,
les points sont trés différents des valeurs déterminées avec le modéle RECPSSR.
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Figure 4.20 Section efficace d’ionisation universelle en fonction de I’énergie réduite. Les points
correspondent a nos mesures pour I’argent et I’or, les courbes aux valeurs déterminées avec le modéle
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Figure 4.21 Section efficace d’ionisation universelle en fonction de I’énergie réduite. Les points
correspondent a nos mesures pour le cuivre et le titane, les courbes aux valeurs déterminées avec le
modéle RECPSSR.

On retrouve bien un écart entre les valeurs du modéle et celles mesurées pendant ce travail.
Pour aller plus avant dans ce travail, nous avons choisi de comparer nos données avec les
modeles empiriques. Nous allons nous focaliser sur le titane qui est I’élément pour lequel il y a
la plus grande différence avec les modeles et celui qui présente aussi une forte incertitude
experimentale compte tenu de la difficulté de la mesure.
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La figure (Figure 4.22) présente I’ajustement empirique de Kahoul et al (Kahoul, et al., 2011)
pour la section efficace d’ionisation universelle du titane. Cet ajustement a été fait en utilisant
des données sur une gamme d’énergies réduites allant de -5,48 et 0,88. Nous avons extrapolé
cet ajustement pour travailler dans la gamme d’énergie réduite de nos valeurs expérimentales
qui se situe au-dela de 1,18. Cet ajustement est représenté par une courbe bleue sur la figure. Il
est en parfait accord avec nos données. Comme indiqué précédemment, il présente un désaccord
important avec le modéle autour du maximum et est en accord avec le modéle pour les basses
énergies reduites.
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9.0 i
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Figure 4.22 les points expérimentaux (nos mesures), le modele RECPSSR et I’ajustement empirique de
Kahoul et al de la section efficace d’ionisation universelle pour le titane en fonction de I’énergie
réduite

L’ensemble de ces comparaisons, avec les données de la littérature, les modeles théoriques et
les modeles empiriques, nous conforte dans la qualité des données mesurées lors de ce travail.
On a pu montrer que le modele RECPSSR est le modéle qui reproduit le mieux I’ensemble des
données collectées. Il est en parfait accord avec les données disponibles pour les énergies
réduites négatives. 1l reproduit aussi correctement les données pour les eléments lourds, Argent
et or. Pour le cuivre, a haute énergie le modéle est en accord avec les données mesurées. On
trouve un désaccord du modele pour les données du titane et pour les données du cuivre autour
du maximum de la courbe.

Cela nous indique que des données additionnelles sont nécessaires dans cette gamme d’énergie
réduite pour les éléments légers. Il serait aussi intéressant pour les éléments lourds d’explorer
les hautes énergies pour accéder a des énergies réduites positives.

Enfin, un travail théorique reste a faire pour que les modéles puissent reproduire correctement
I’ensemble des sections efficaces d’ionisation des couches K.
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Conclusion générale

Une série de mesures de la section efficace d’ionisation de la couche K a haute énergie (entre
30 et 68 MeV) pour une large plage de numéro atomique Z (titane, cuivre, argent et or) a été
réalisée au cyclotron Arronax. Une mesure précise de la section efficace d’ionisation requiert
la maitrise de nombreux parameétres :

e Au niveau expérimental, une attention particuliere a été portée sur la caractérisation de
I’ensemble du dispositif expérimental et sur I’analyse des spectres mesurés afin de
controler les différentes sources d’incertitude. Un élément important est la
détermination de I’efficacité du détecteur en fonction de I’énergie des photons. Pour
cela nous avons mis en place un modele de I’efficacité du détecteur HPGe sur
I’ensemble de la plage en énergie. Ce modele prend en compte les caractéristiques du
détecteur fournies par le constructeur et par des images radiographiques. 1l tient compte
des mesures expérimentales de I’efficacité réalisées a I’aide de sources radioactives
disponibles dans la commerce (°*Fe ,1°°Cd et 2*1Am) ainsi que du résultat d’une
expérience PIXE que nous avons réalisée avec un faisceau de deutons. Cette mesure
nous a permis de contraindre la courbe d’efficacité a basse énergie, dans la région du
pic K,du titane a 4,5 keV, ou elle évolue rapidement. Enfin, a I’aide d’une méthode des
moindres carrés, par minimisation de I’écart entre I’efficacité modélisée et mesurée,
nous avons optimisé I’épaisseur de la couche morte et le rayon du cristal du détecteur.

e Une étude détaillée a été effectué pour choisir le rendement de fluorescence wg et le
rapport d’intensité I Kp /I, qui sont des données nécessaires pour convertir la section

efficace de production de rayons X de type K en section efficace d’ionisation. Nous
avons choisi les valeurs moyennes pondérées des données experimentales qui sont en
bon accord avec celles des modeles empiriques et théoriques.

A I’issue des différentes expériences, nous avons obtenu les mesures des rapports d’intensité
I, /I, pour les différentes cibles Ti, Cu, Ag et Au. Ces valeurs sont indépendantes de I’énergie

et du type du faisceau incident. Nos résultats ont été en bon accord a la fois avec les données
existantes et les deux modeles théoriques et empiriques avec un écart inférieur a 4,7%. Cela a
donné une premiére indication sur la qualité des données obtenues. Afin de poursuivre ce travail
de comparaison des données obtenues avec la littérature, nous avons mesureé la section efficace
de production de rayons X de type K a faible énergie (6,2MeV/u et 7,2MeV/u) dans le cas du
cuivre. Ces mesures sont en bon accord avec les données expérimentales de la bibliographie a
faible énergie incidente. Ceci a validé notre dispositif expérimental et a montré que nos mesures
sont fiables et précises.

Les sections efficaces de production totale de type K ont été obtenues a haute énergie (30, 42,
54 et 68 MeV) pour les éléments titane, cuivre, argent et or dans une gamme en énergie ou il y
a un faible nombre de données expérimentales disponibles. Dans le cas du titane, la grande
disparité des données expérimentales rend la comparaison délicate. Cependant, elles sont en
bon accord avec I’ajustement empirique de Kahoul. Dans le cas du cuivre, nos mesures ont la
méme tendance globale que les données expérimentales existantes mais avec un écart variant
entre 10 et 20%. Dans le cas de I’argent, seule existe une valeur & 30 MeV qui est en bon accord
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avec nos valeurs. Pour I’or, nos mesures sont en bon accord avec les mesures expéerimentales
avec un écart compris entre 5 et 9 %.

La comparaison avec les modeéles théoriques a été faite a travers la section efficace d’ionisation
de la couche K. Nos mesures pour les différents éléments ont montré la méme tendance globale
que le modele ECPSSR. Les valeurs fournies par ce modéle a basse énergie sont en accord avec
nos mesures et les mesures de la littérature compte tenu des barres d’erreurs. Au-dela du
maximum de la section efficace, il y a un desaccord entre les mesures et les prédictions du
modele. Le modéle RECPSSR, qui prend en compte les effets relativistes liés au projectile,
reproduit mieux I’ensemble des données collectées, dans le cas de I’argent et I’or (cibles
lourdes). 1l reproduit aussi les mesures dans le cas de cuivre, a haute énergie. Cela confirme
I’importance de la prise en compte des effets relativistes dans le calcul de la section efficace
d’ionisation a haute énergie. Par contre, comme dans le cas de I’ECPSSR, il existe toujours un
désaccord dans le cas du titane et du cuivre autour du maximum de la section efficace,
correspondant & une énergie réeduite (E /AUy ) autour de 0.

En genéral, le modele RECPSSR a validé I’ensemble des données collectees
experimentalement pour les énergies réduites négatives et a amelioré le modele ECPSSR pour
les énergies réduites positives. Néanmoins des différences importantes persistent autour du
maximum de la section efficace d’ionisation.

La méthode HEPIXE peut étre utilisée pour faire de la quantification jusqu’a 70 MeV. Pour les
éléments lourds (au-dela de I’argent), on a validé I’ utilisation de la section efficace d’ionisation
théorique RECPSSR et pour les éléments 1égers, entre le titane et le cuivre, I’extrapolation du
modele empirique de Kahoul peut étre utilisée.

Perspectives

Un nouvel ajustement des données expérimentales de section efficace d’ionisation, tenant en
compte les nouvelles mesures, est nécessaire afin de pouvoir faire de la quantification avec la
méthode HE-PIXE.

Afin de mieux contraindre les modeles théoriques et aussi de trancher entre des séries de
données expérimentales discordantes, de nouvelles mesures de la section efficace d’ionisation
de la couche K sont a entreprendre. Pour les eléments légers, comme le titane et le cuivre, il
faut privilégier la gamme d’énergie qui se trouve au voisinage du maximum de la section
efficace, a énergie réduite nulle. Pour les eléments lourds, il faut aller travailler a trés haute
énergie, pour verifier les modeles théoriques dans la partie positive des energies réduites. Il sera
aussi intéressant de travailler autour du maximum. Avec cet ensemble de nouvelles données, il
sera possible de contraindre fortement les codes théoriques. Un travail théorique pourra alors
étre mené sur les modeles afin d’améliorer leur pouvoir prédictif, sur toute la plage de Z et
d’énergie, pour les sections efficaces d’ionisation des couches K.
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Annexe A

Section efficace d’ionisation PWBA

Les processus de diffusions dépendent explicitement du temps. Cependant, dans un traitement
numérique des états de diffusion et des états liés, une formulation indépendante du temps est
généralement utilisée. En effet, les probléemes d’états liés et de diffusion sont gouvernés par
I’équation de Schrodinger dependante du temps :

H.W(r,t) =E.W(r,t) (A1)

Ou H = H, + V est I’Hamiltonien total du systéme avec H, I’Hamiltonien libre, V le potentiel
d’interaction et ¥ (r, t) est la fonction d’onde du systeme.

On se place dans le systéme du centre de masse, c¢’est-a-dire que I’on considére la diffusion par
le potentiel V/(r) d’une particule unique dont la masse est 1 définie comme :

11 + ! (A.2)
p My M, .
Avec M, est la masse de la particule incidente et M, est la masse de la cible.

On va considérer les états stationnaires de I’équation de Schrddinger et cette équation admet
des solutions d’énergie E bien définies.

Y@, t) = p(r)e EH/h (A.3)

Avec E qui est I’énergie cinétique de particules et ¢ (r) qui est la solution de I’équation de
Schrodinger indépendant du temps :

hZ
[_EA + V()| ) =Ep(r) (A.4)
Avec
2p2 72
E = 2 etV(r) = EU(r) (A.5)
Alors
[A+K?2—-U@)]er) =0 (A.6)

149

——
 S—



On définit alors les états stationnaires de diffusion comme étant les états propres de

I’Hamiltonien qui vérifient ces conditions et on appelle w,fiff (r) représentant I’état stationnaire

de diffusion associée a une énergie E qui est donc la superposition d’une onde plane et d’une
onde diffusée :

YT (r) = % + onde dif fuse (A7)

La condition aux limites asymptotiques satisfaite pas la fonction d’onde est :

ikr

lim 97 (1) = e + £(0, ) — (A8)
Définition de section efficace différentielle
On définit alors la section efficace différentielle de diffusion Z—; comme :
dn = F; ;l—g dn (A.9)
La probabilité de trouver une particule dans un volume élémentaire dr est :
P(r,t)dr = |Y(r,t)|*dr (A.10)

Avec Y (r,t) qui est la fonction d’onde de la particule. Donc la probabilité de trouver une
particule dans un volume fixe V est I’intégrale sur dr :

fP(r, t)dr = f [Y(r, t)|?dr (A.11)
v v

En dérivant par rapport aux temps on obtient :
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%]VP(r, t)dr = fv< *Z—lf + a;/;* 11)) dr = %L(WVZIP + (V2 )y)dr

(A.12)
= — f V.] dr
14
Avec J (7, t) qui est le courant de probabilité associe a la fonction d’onde y :
] h *
J@ ) = =@V + (V)yY) (A.13)
i2m
En utilisant le théoreme de Green (f, V.J.dr =[] dS )en peut écrire :
0
—fP(r, t)dr = —f] ds (A.14)
ot ), s

L’expression du courant de probabilité J () associe a la fonction d’onde ¢ (r)indépendante du
temps :

1 h—)
j@) = ;Réel <p*(?)?V (1) (A.15)

- - 1 —_ hk—) - z
Pour le courant incident, on a ¢;(r) = e*Z alors j, = o Uz et pour le courant diffusé dans la
région asymptotique :

elkr

®a(r) = fr(0,9) - (A.16)
- Jd _, 10 _, 1 J _,
Vspheriques = Eur + ;%“9 + rsind %u(p (A.17)
Donc
( ]
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_’—1R’l[ ()[ = 16 N 1 aé] é]
]d_u ee r r 00 o rsiné?a(pu‘p ()
_lkrh[a 16

—

Tlortr T rae"

= —Réel [f,:(e, ¢)

Lkr
+Tsm96(p ]fk(9<p) l
:/%Réel[<|fk(9"/’)|zr—3(kr+i))ar

h 9
+ (—fk*(e <p)% fk(e ») o -
( fi (6, <p)smea(pf( <p)) ]
= (1h@or )

+ (e[, w)%fk(e. o))

(%Reel e 11 5357 @ »|)5,

On peut négliger le terme 13 devant iz . Le courant de diffusion est :
r T

= —|fk(9 @)%, (A.19)

Par définition, le flux des particules incidentes est proportionnel au courant des particules
incidentes par unité de surface alors on peut écrire :

. nk
F; =C|]l|.alS=C7 )

Par suite, le nombre de particules détectées est proportionnel au courant de particules détectées
Ja atravers la surface de détecteur dS.

dn = C|j;l.dS (A.21)

Donc la section efficace différentielle est le nombre de particules diffusées par unité d’angle
solide d2 par unité de temps et par unité de flux incident :

a0 - |1, (6, 9)I? (A.22)
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Une intégration sur I’angle solide, donne la section efficace totale :

o= f £ (6,917 d2 (A23)

Déterminer I’amplitude de diffusion de 1" approximation de Born

L’équation aux valeurs propres de I’Hamiltonien H est :
[A+K2-U@]y,#) =0 (A.24)

Avec Y, (7) qui est une fonction d’onde stationnaire qui vérifie I’équation de Schrddinger.

Alors toute fonction 1, (7) a vérifie I’expression suivante :

@) = oo + | 176 (7= 7)) UG () (A25)

ol @, (7) est une solution de I’équation libre (A + K2)p,(#) = 0 soit égale a e

On suppose que I’on connait une fonction de Green G (7) telle que (A + K2)G(#) = §(7). La
fonction de Green G (7) posséde deux formes pour vérifier I’équation.

—1 eiikr

G (F) = — (A.26)

Avec la fonction de Green G, (#) qui est appelée fonction de Green d’onde sortante et G_(7)
qui est appelée fonction de Green d’onde entrante. En appliquant la fonction de Green sortante

a I’équation de Schrodinger pour I’onde sortante de diffusion zp,‘fiff(r)

I (r) 75 o0 elh? 4 ] &G, (7= ) uaH wi?’ @) (A.27)

Dans le comportement asymptotique, la fonction de Green ayant la forme asymptotique.

c (_} _,)) -1 eik(f"—?”) 28
1) = A.
+ 41T 7 T’| ( )
( |
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Figure 2.3 Schéma montrant les impulsions initiales et finale.

On remarque que dans la limite des r grands (c’est-a-dire quand le détecteur est loin de la
source de diffusion). Le calcul d’approximation de la distance |7 — 7| entre un point M tres
éloigné de O et un point P situe dans la zone d’action de potentiel avec r>>Letr’ <L.

L’angle entre MO et MP étant trés petit la longueur MP, c’est-é-dire|? —7’)|, est a une tres
bonne approximation égale a la projection de MP sur MO :

|7—77|: |7—7|2=\/r2+r’2—217.77z\/r2—2?._’)
1
_. 1_217.72:r 1_12?”' I (A.29)
T 2 r
|?—_’)|=r—1_i_’)

Avec U qui désigne le vecteur unitaire dans la direction de r, on déduit que, pour r grand :

_1 pik(r=ti.r") _ 1 ikr

i P =2 =T -ikuw (A.30)
rh—{?oGJ’(r T) AT r ar 1 ©

En reportant cette expression dans I’equation de w,fiff(r). On obtient le comportement
asymptotique de w,fif T
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. . ) -1 eikr o ] .
,ccilff(?) r > oo eikz _I_Ej dBrITe—LkurrU(r,) w}c{ilff (T") (A31)

ol kil = k, est le vecteur d’onde diffusé dans la direction (6, @) et puisque le vecteur d’onde
incident k, est suivant I’axe OZ alors eik? = eiki7.

ikr

; — s —1 e N RPN
YT () 1= ekl 4 Ef d3r’7e‘”‘d Uy Wi (r’) (A.32)
On peut déduire que I’amplitude est de cette forme :
L s kgt g, difF (7
fi(60,9) = =5 | d*r' e Uy (+) (A33)
A partir de I’équation (Eq A.27), on peut écrire que :
L () = etk + f &G (F—r ) ua) vt (v) (A:34)

Un simple changement de notation renr’ etr’ enr’ , on arrive a écrire le terme inconnu
il (r’) en fonction d’un terme connu tel que :

diff (p’) _ pikiTi 4 f d3r"'G (7 — r_”>) GDY (T—”)) (A.35)

Si I’on reporte cette expression dans I’équation (Eq A.34), on obtient :
w,fiff(?) = el 4 f d3r'G (77 — 7) U(ﬁ) eiki
+ f d3r’ f &3 G (7 =7 ) UGG (1 (A.36)
- U wit (v7)

n

Un autre changement de r en "' et ' en r'"’ on obtient :
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v @) = e+ f d3r'G (F — 7) U@ el
+ f d3r’ f d3r" G (77 — 7) U(F)G (;')— T_")) U(W) ik

+fd3r’fd3r”fd3r”’6 (F=r)uche (v

- r”) UG (r - r”’) C) 1/;"”” ( )

(A.37)

On construit ainsi de proche en proche ce que I’on appelle le développement de Born de la
fonction d’onde stationnaire de diffusion. Si le potentiel est faible alors les termes successifs
du développement sont de plus en plus faibles. En particulier, si on se limite au premier ordre

en U. il suffit de remplacer z/)dlff ( ) par ek dans I expression de I’amplitude de diffusion.
C’est I’approximation de Born :

1 , /
FP0.0) = g | @ etk uey (A38)

Avec g = ﬁi - k_d> qui est le vecteur d’onde de transfertet U(r') = ;—’:V(r).

La section efficace de diffusion peut alors s’écrire dans I’approximation de Born :

dO'PWBA 2

6,0) =

2

(A.39)

f d3r eV (r)

La densité de particules, dans I’ionisation d’un atome par une particule chargée, est
proportionnelle a la densité de probabilité de présence p = |¥|? = P*¥ et le nombre N de
particules entrant dans un volume t par unité de temps est :

d
A.40
N= dtfpdf (A.40)

Soit

w*)dr (A.41)

d d
j(l,v* W+

En utilisant I’équation de Schrodinger (Eq A.1) et en appliquant le théoreme d’Ostrogradsky :

N = j J.iidS (A.42)
S
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Dans cette équation, s représente la surface qui entoure le volume t et 7 le vecteur unitaire

normal a I’élément de surface dS, J étant le courant de particules. Ce courant doit satisfaire
I’équation de continuité :

dp -
1 Vv/=0 A.43
o+ ] (A.43)

Déja démontre que (Eq A.19) :
=M oo = e e 7=
]d—ursz P ur—w,z fx(0, 9 e ]L_‘uuz_

Soit N; le nombre de particules entrant dans le détecteur, il dépend de I’angle de diffusion et
de la surface du détecteur dS.

hk k
No =2 2 1@, 9)1dS = ji 72 i@, o) (A.45)
2

Le rapport ]—d est une quantité infinitésimale, elle sera notée do et représente la section efficace
i

d’ionisation, différentielle par rapport a d2

4o _Ka e 0,012 (A.46)
do kg u? . 2
@0 _Ka B || g3y eiary A47
a0 "k, amtht f etV (A47)

On utilise le potentiel qui décrit I’interaction entre des états électrons éjectés par rapport au
centre de masse (Bransden, et al., 2003) :
Z,e?

V(R) =
() 4,

1 1
f d*r, ¢;f(7”2) <§ - —> $ni(r2) (A.48)

R —73]

ou Z, est le numéro atomique de la particule incidente et R est le vecteur de position de la
particule incidente par rapport a I’atome et 7, est le vecteur de position de I’électron par rapport
a la cible, ¢y, ¢ (1) et ¢,,; (1) sont les fonctions d’onde initiale et finale de I’€lectron. On peut
réduite I’expression de la section efficace différentielle d’ionisation [ (Paul, 1984) et (Paul,
1989)]:
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PWBA (0 (P)

2 fds £R ) lquez 1 1
Y} ¢Tlf r)e 4T 80 R |1—2>_§| ¢ni(r2)

2
U

T Am2ht v,

Hz Zle 3 5 -
N 4n2h4 v; 47rgo d>r, d°R s (1) € ( )¢m(7‘z)

2
+ f d37"2 d3R ¢:1f(r2) eiaR ( )d)m(rz) (A49)
|R - T2|
W Va Zle2 2 5
 4m2ht v; \4me, It
1 2
+ f d*r, d®R ;5 (1) €% <|R |> $ni(12)
ou v, et v; sont les vitesses relatives avant et apres diffusion.
PWBA(H (P)
us vy (Ze i =1 (A.50)
4‘7T2h4 (4‘77.'80) ‘f d37"2 d3R d)nf(rZ) elqR |1—2> . r_2)| ¢m(r2)

Cette expression peut étre réduite a une forme plus simple en intégrant sur les coordonnées de
la particule incidente. On utilise I’intégrale de (Bethe, 1930) :

. AT .
&R R = I i (A.51)

Ce qui donne :

2
2

2
u? vy (Ze? A .
PWBA 0,0) = U d3 * iGrs 4 a0
( 90) 2h4 v; 47T£0 g ¢nf(r2) qz e ¢nl(r2)

2
2
K vg <Zle A 40 (A52)

~ 4n2ht v; \4mey q2

u? Va Z,e? 4m
~ 4n2ht v; \4mey q2

> U d’r, ¢:1f(r2)eiaﬁ¢ni(r2)

2
> U d3r, d)}*lf(rz)ei?’ﬁqbni(rz) 2m. sinfdo

Pour accéder a la section efficace totale de diffusion, il est utile de déterminer au préalable la
section efficace différentielle en g, module du vecteur quantité de mouvement transféréeq.
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G =k, —kyg (A.53)

q? = k? + k% — 2k;k, cos 6 (A.54)

En dérivant a gauche et a droit, on obtient :

. _q
sinf df = _kikd dq (A.55)

On obtient alors une expression simplement différentielle en g de la section efficace
d’ionisation:

do_iI}WBA (0’ (p)

W v (Ze?4n
 4m2ht v; \4me, g2

1 Z,e?\’dq
= 8m —
4dmey hv; | q3

On introduit alors le facteur de forme F;r(q) comme étant :

2
q
21 kk, dq

2
> U d’r, ¢;f(r2)eiaﬁ¢ni(r2)

2

(A.56)

,[ d*r oMy (rz)eiﬁﬁ(l)ni(rz)

Fir(q) = f 01, i (1) o (73) (A57)

Ce qui donne finalement :

2

1 Zlez dq 2
F

4re, hvi> q3 | Fiy (@)

1 Z,e?\’dg
4dmey hv; | q3

dai’}WBA(H, Q) = 87‘[(
(A.58)

= 4(2j, + 1) ( Fir ()|

avec j, nombre quantique interne.

D’autre part, la section efficace d’ionisation d’un électron d’une orbitale s (s = K, L;, Ly, ...)
d’énergie d’ionisation I, vers I’état libre d’énergie & par une particule chargée avec

e=I+T (A.59)

ou T est I’énergie cinétique de I’¢électron et égale a
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h?K?
T j—

= A.60
2 (A.60)

ou K est le vecteur d’onde de la fonction d’onde de I’électron éjecté. La section efficace
d’ionisation pour des énergies des électrons entre ¢ et € + de peut se réécrire :

1 Z.e2\*d
L )q—st(q) 2de (A.61)

d2 PWBA _ 8 2i 1
O¢s T[( J2 + )<4T[£0 hvl-

La conservation de I’énergie limite les valeurs du vecteur d’onde transféré q:

2
&
h? Qi = 12 (e — kg)* = 2u(VE —VE — 5)2 = 2uE <1 - |1 _E>
€ \2 eN2 01 €21 IZ
o (1-1+-2) ~ouE (&) =cuf oop, 2
u ZE) # (ZE) 2HE T2 E]

h2qRax = h2(k; + k)? = 2u(VE +VE =€)’

2uE (1 /1 52251 145 ~8uB (63)
=20 + 5 ”(++ﬁ)~”

On introduit maintenant les quantités sans dimensions W, k et Q par les relations suivant :

(A.62)

&
W=—— , k=aysK e Q=a3q’ (A.64)
ZZ R

ou R est la constant de Rydberg (R=13.6 eV) et a,; = a,/Z, est le rayon effectif de la cible
avec a, qui est le rayon de Bohr et Z,; qui est la charge électrique effective du noyau de I’atome
cible vu par un électron de I'orbital s (Z,x = Z, — 0,3 et Z,;,, = Z, — 4,15). La section
efficace d’ionisation peut donc étre réécrite sous la forme :

4w (2j, + Da2z? [ 1 e\’ Winax Qmax ¢
O'SPWBA — ( ]2 : ) 041 Zzzsf dW _Q
Z%s Q?

Wnin Qmin

2
41ey My |Fws(Q)1?  (A.65)

On définit les quantités sans dimension 6 et ng qui sont respectivement I’énergie réduite de
liaison atome-électron et I’énergie réduite de I’ion et sont données par :

0, = n3 (A.66)
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2

1 hv; myE
s = = <4n50 _2‘> =—° (A.67)
Z2, e M,Z2.R

On obtient finalement I’expression suivante pour la section efficace d’ionisation d’un électron

de la couche s par une particule chargée dans I’approximation de Born (Born, et al., 1927) :

1
a5 B4 = ag, n_fs (s, 0s) (A.68)
S

Avec
A (2j, + 1)aZ?
Oso = us JzZ4 )agZy (A.69)
28
Wimax Qmax dQ
fo) = [ aw 55 Vs (@F (A.70)
Wmin Qmin

Fy(Q) est le facteur de forme pour la transition entre les états électroniques pour I’électron de
I’atome-cible initialement dans I’état s et éjecté avec un transfert d’énergie €. Les facteurs de

forme pour s = K, L;, Ly, ... ont été calculés par (Benka, et al., 1978) en utilisant des fonctions
d’ondes hydrogénoides.

Les limites d’intégration sont alors en premiére approximation :

Qmin = QsAmin = #;gs 1- [1- %)2 (A70)

Ona = ot =S 1+ [1- 20y o
Wiin = 9_25

ns (A.72)

Whin = ans (A.73)

En utilisant la variable & qui mesure le temps caractéristique de I’orbitale s par rapport au
temps de collision :
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£ = 2"295_\/% (A.74)
S

On obtient alors la forme suivante pour la section efficace d’ionisation :

1
af"BA = gy, 8_5 Fs(&s,05) (A.75)

Un des effets les plus importants qui a été négligé est la déviation coulombienne de la particule
incidente due au noyau de I’atome-cible. En effet, cette interaction empéche toute pénétration
profonde de la particule dans les orbites internes, ce qui réduit évidemment d’autant plus la
section efficace d’ionisation que la particule incidente est lente. En effet, on doit aussi tenir
compte notamment des corrections venant de la perturbation des orbites électroniques
provoquée par le passage de la particule chargée incidente qui entraine une augmentation de
I’énergie de liaison des électrons.
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Annexe B

Dans cette annexe, les informations concernant les sources radioactives sont présentées :

Source Fe55 Cd109 Am241
Activité (KBq) 49 14 36
Flux (X-ray/seconde dans 4m) 13830 14140 -

Date de fabrique 11/02/2011 11/12/2011 12/12/2008
Temps demi-vie (Jours) 1001,56 461,4 157899

Tableau 3.7 : Caractéristique des sources

Source Energie (keV) Intensité (%) Erreur (%)
5,895 89,2 4,50
6,49 10,8 4,91
22,1 81,1 3,25
24,93 13,1 3,21
25,455 2,23 3
88,0336 3,57 2,7
24 Am 59,54 35,9 1,11

Tableau 3.8 : Rayonnement de rayons X avec I’intensité pour chaque source a différentes
énergies (NND)
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Mesures des sections efficaces d’ionisation de la couche K induites
par des protons de haute énergie pour une large plage de numéro

atomique

Measurements of K-shell ionization cross sections induced by high energy proton

beams over a wide range of atomic number

Résumé

La connaissance des sections efficaces d’ionisation de la
couche K est nécessaire pour faire des analyses quantitatives
avec la méthode PIXE a haute énergie (HEPIXE) ainsi que pour
valider les modeles théoriques développés comme le modele
ECPSSR. Actuellement, il n’y a que peu de données
expérimentales disponibles.

C’est dans ce contexte qu’une campagne d’expériences a été
menée au cyclotron ARRONAX avec pour objectif de mesurer
les sections efficaces dans une large gamme en énergie (de 30
MeV a 68 MeV) et pour une large gamme d’atomes. Afin
d’avoir les mesures les plus précises possibles, I’ensemble des
paramétres du dispositif expérimental nécessaires a cette
mesure comme les efficacités en énergie du détecteur, le
faisceau et les cibles, ont été caractérisés avec la plus grande
rigueur. Une étude bibliographique a été menée pour choisir les
parameétres intrinséques comme le rendement de fluorescence
de la couche K ou les intensités relatives des différentes
transitions. Enfin, une expérience a basse énergie (6 MeV/u) a
été réalisée dont les résultats sont en bon accord avec les
données de la bibliographie, ce qui valide la démarche et les
outils utilisés et permet de faire le lien avec les données
expérimentales existantes.

Un ensemble cohérent et fiable de nouvelles valeurs de sections
efficaces a été mesuré. Les valeurs données par le modéle
ECPSSR dans notre gamme d’énergie montrent un écart de
moins de 10% pour les atomes lourds et de moins de 20% pour
les atomes légers. La prise en compte de I’effet relativiste du
projectile, modéle RECPSSR, réduit cet écart surtout pour les
éléments lourds.

Mots clés
Méthode d’analyse par ion, Rayon-X, Section efficace
d’ionisation, HEPIXE, ECPSSR

Abstract

The knowledge of the K-Shell ionization cross sections is
necessary to perform quantitative analyzes with the high
energy PIXE method (HEPIXE) as well as to validate
theoretical models like the the ECPSSR model. Currently,
experimental data available are scarce.

Within this context, an experimental campaign has been
conducted at the ARRONAX cyclotron with the aim of
measuring these cross-sections in a wide energy range (from
30 MeV to 68 MeV) and for a wide range of atoms. In order to
obtain the most precise measurements, all the parameters of the
experimental devices necessary for these measurements, such
as energy efficiencies and geometry of the detector, the beam
and the targets, have been characterized accurately A special
care has been made to select the most accurate physical
parameters from the literature data, like the K-shell
fluorescence yields and the X-rays emission rates. Finally, a
low-energy experiment (6 MeV/u) was performed and the
results are in good agreement with the bibliographic data
validating our approach and our tools. This experiment also
allows to link our data to the existing experimental data.

A coherent and reliable set of new cross section data has been
measured. The values given by the ECPSSR model in our
energy range show a difference of less than 10% for heavy
atoms and less than 20% for light atoms. Taking into account
the relativistic effect of the projectile, model RECPSSR,
reduces this difference especially for heavy elements.

Key Words
lon beam analysis, X-Ray,
HEPIXE, ECPSSR

lonization cross section,
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