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Résumé

Ce travail concerne la mesure de la section efficace de la réaction de capture radiative
13C(p,v)*N, apparaissant dans le cycle CNO. Plusieurs études de cette réaction nucléaire ont
déja été réalisées en cinématique inverse 'H(*3C,y)'*N avec le dispositif a trés bas bruit du
LARN ([1],[2]). Les résultats obtenus montrent cependant un décalage systématique avec les
mesures réalisées en cinématique directe 3C(p,y)*N par d’autres dispositifs expérimentaux.
L’objectif de ce projet consiste donc a mesurer cette section efficace en cinématique directe
avec le systéme bas bruit du LARN. Pour réaliser les références de 3C nécessaires a cette
mesure, nous avons implanté du '3C de 36 keV a différentes doses (0,025 — 1,5 10*® at./cm?)
dans des cibles de Si préalablement amorphisées. Un faisceau de deutérons de 1,1 MeV a
ensuite été utilisé pour caractériser ces implantations avec la réaction 3C(d,00)!'B. Les profils
de concentration en 13C ont été mesurés via la réaction nucléaire résonante 3C(p,y)**N a une
énergie de 1747,6 keV. Ces deux techniques ont ainsi permis de réaliser une étude de la dose
retenue en fonction de la dose implantée. L'absence de saturation a pu étre expliquée en
comparant les résultats expérimentaux aux prédictions de SRIM ainsi qu’a des valeurs
simulées tenant compte de I'érosion de la surface et du gonflement de la couche lors de
I'implantation. Une dose de 10 13C-/cm? a finalement été choisie pour réaliser la mesure de
la section efficace. L'allure de cette derniére autour de I'énergie de résonance (Ejab = 550,6
keV) a été estimée avec un détecteur Nal(Tl) et comparée a celle déterminée avec un
détecteur HPGe dans des conditions identiques a celles des références [1] et [2]. Des mesures
ont été effectuées jusqu’a 400 keV et montrent des résultats similaires a ceux obtenus en
cinématique inverse dans notre laboratoire. Des profils de concentration en 3C ont été
réalisés avant et aprés la mesure de la section efficace et ont permis de mettre en évidence
une légeére désorption du *3C au cours de la mesure.
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Precise measurement of the cross-section of a nuclear reaction of
astrophysical interest : 13C(p,y)!*N at energies below the Coulomb barrier

BASEIL Lucas

Abstract

This work concerns the measurement of the cross-section of the radiative capture
reaction 3C(p,y)**N, occurring in the CNO cycle. Several studies of this nuclear reaction have
already been undertaken in reverse kinematics *H(*3C,y)**N using the very low background
system installed at LARN ([1],[2]). However, the obtained results show a systematic
discrepancy with the measurements undertaken in direct kinematics *3C(p,y)**N using other
experimental equipment. The final purpose of this project therefore consists in measuring this
cross-section in direct kinematics using LARN’s low background system. To manufacture the
13C references needed for this measurement, we implanted 13C of 36 keV at different doses
(0.025 — 1.5 108 at./cm?) into previously amorphized Si targets. A 1.1 MeV deuteron beam
was then used to characterize these implantations with the 3C(d,a0)*'B reaction. The 3C
concentration depth profiles were measured via the 3C(p,y)*N resonant nuclear reaction at
an energy of 1747.6 keV. Those two techniques made it possible to carry out a study of the
retained dose as a function of the implanted dose. The absence of saturation was explained
by comparing the experimental results to the predictions of SRIM as well as to simulated
values considering the erosion of the surface and the swelling of the layer during the
implantation. A dose of 10 13C/cm? was eventually chosen to perform the measurement of
the cross-section. The shape of the latter around the energy of resonance (Eiab = 550.6 keV)
was estimated with a Nal(Tl) detector and compared with the one determined using a HPGe
detector under identical conditions to references [1] and [2]. Measurements were carried out
up to 400 keV and show results similar to those obtained using reverse kinematics in our
laboratory. 13C depth profiles were made before and after the measurement of the cross-
section and thus allowed to reveal a slight desorption during the measurement.
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1 Introduction

Depuis toujours, I’humanité scrute le ciel avec I'espoir d’assouvir sa soif de connaissances et de
compréhension de I’Univers qui I’entoure. Encore aujourd’hui, les images en provenance du télescope
spatial James Webb, les plus nettes et lointaines jamais observées, sont a I'origine d’un incroyable
engouement tant de la part du public que du monde scientifique. Parmi les différents objets d’étude
qui peuplent le cosmos, les étoiles ont pendant longtemps laissé perplexes les scientifiques qui
étudiaient leur fonctionnement. Ce n’est qu’au cours de la premiére moitié du XX®™ siécle que les
travaux d’Eddington, Bethe, Gamow puis ceux de Burbidge, Burbidge, Fowler et Hoyle ont permis
d’expliquer, par des raisonnements basés sur les réactions nucléaires, le temps de vie des étoiles, leur
évolution ainsi que la production et 'abondance des différents éléments présents dans I’Univers [3]-
[5]. Ce tout nouveau domaine de recherche, baptisé astrophysique nucléaire, était alors appelé a se
développer pendant les dizaines d’années suivantes, de facon a comprendre au mieux les différents
mécanismes d’évolution stellaire et a en établir des modéles de plus en plus précis.

Pour ce faire, il est nécessaire de recueillir un maximum de données sur les réactions nucléaires
qui se déroulent dans le coeur des étoiles. L'obtention de telles informations passe notamment par
I'utilisation d’accélérateurs de particules, qui permettent de recréer en laboratoire ces différents
phénoménes stellaires. Le réle des physiciens nucléaires est alors d’étudier ces réactions d’intérét
astrophysique et d’en dégager les parametres utiles pour les astrophysiciens théoriciens. Parmi ceux-
ci, la section efficace 6(E), qui correspond a la probabilité d’occurrence d’une telle réaction, constitue
une donnée fondamentale pour comprendre, décrire et prédire I’évolution des étoiles.

Pour que ces parametres présentent un intérét astrophysique, ils doivent étre déterminés a des
énergies similaires a celles qui sont mises en jeu lors des réactions stellaires. Contrairement a ce que
I'on pourrait croire, celles-ci sont relativement faibles par rapport aux énergies habituellement
utilisées en laboratoire dans le domaine de 'analyse par faisceaux d’ions (~ MeV). En effet, I'énergie
disponible dans les étoiles est purement thermique. Cela signifie que, malgré les températures
extrémes qui y régnent (~ 107 — 108K), les réactions nucléaires qui s’y déroulent se produisent a une
énergie kgT de I'ordre du keV ou de la dizaine de keV seulement [6],[7]. En particulier, le taux de
réaction de chacune de ces réactions stellaires présente un maximum a une énergie appelée énergie
de Gamow, qui s’éléve a quelques dizaines de keV pour les principales réactions de capture radiative.

En laboratoire, réaliser des mesures a ces énergies bien inférieures a la barriére coulombienne
s’avere virtuellement impossible étant donné que la section efficace diminue fortement aux basses
énergies [8]. La méthode généralement employée consiste alors a mesurer la section efficace a
I’énergie la plus basse possible puis a réaliser une extrapolation jusqu’a I'’énergie de Gamow. Les faibles
valeurs de section efficace a basse énergie entrainent une chute du taux de comptage qui rend les
mesures tres sensibles au bruit. Pour mesurer la section efficace a basse énergie, il est donc nécessaire
d’utiliser un systeme de détection bas-bruit de maniere a purifier au mieux le signal d’intérét.

C'est pour cette raison qu’un tel systéme de détection a été développé au LARN par Gilles Genard
et Paul-Louis Debarsy dans le cadre de leur these [1],[2]. Ceux-ci I'ont alors appliqué a I'étude de la
réaction 3C(p,y)*N intervenant dans le cycle CNO. En particulier, ils ont mesuré la section efficace de
cette réaction en cinématique inverse, c’est-a-dire en inversant le réle de la cible et du projectile
(réaction *H(*3C,y)'*N). Les résultats obtenus lors de ces deux mesures montrent des différences



systématiques avec les valeurs de section efficace déterminées en cinématique directe *C(p,y)**N dans
d’autres laboratoires [9]—[13]. Ces écarts sont visibles a la Figure 24. L'objectif de ce mémoire
consistait donc a réaliser cette mesure de section efficace en cinématique directe en utilisant le méme
systeme de détection que Paul-Louis Debarsy afin d’expliquer cette différence de résultats.

Ce manuscrit s’ouvre par différents rappels théoriques sur les procédés et techniques d’analyse
utilisés au cours de ce mémoire. La section 3 s’intéresse ensuite a la réalisation et a la caractérisation
des références de 3C développées pour procéder a la mesure de section efficace. Quelques éléments
de contexte et un bref état de I’art sont présentés en début de section. L’évolution de la concentration
en 13C des échantillons au cours des analyses y est également étudiée. La derniére partie de ce travail
présente enfin les résultats de mesure de la section efficace de la réaction **C(p,y)*N et les compare
aux données de la littérature obtenues dans les deux cinématiques de réaction.



2 Rappels théoriques

Cette section a pour objectif de résumer quelques concepts utiles a la compréhension de ce
travail. Le premier point s’attarde ainsi sur I'implantation ionique, procédé utilisé lors de la fabrication
des cibles de 13C. Le deuxiéme point présente quant a lui les différentes techniques mises en ceuvre
pour leur caractérisation. Enfin, le troisieme point résume brievement le principe de fonctionnement
des différents types de détecteurs utilisés dans le cadre de ce mémoire.

2.1 Implantation ionique

L'implantation ionique est un procédé qui consiste a envoyer des ions d’énergie relativement
élevée (> keV) dans une matrice donnée. Ces ions, accélérés a I'aide d’un implanteur ou d’un
accélérateur de particules, pénétrent alors dans la cible et perdent leur énergie par interaction avec
les atomes qui la constituent. Une fois I'entiéreté de leur énergie perdue, ces ions sont dits implantés
au sein de la matrice. La perte d’énergie (et donc la profondeur de pénétration) dans un matériau
donné est régie par une grandeur appelée pouvoir d’arrét. Ce dernier, qui décrit plus particulierement
la perte d’énergie par unité de longueur de matériau traversée, est proportionnel au numéro atomique
de la cible (< Z), au numéro atomique du projectile (< z?) et inversement proportionnel a la vitesse

de ce dernier (oc é)

Les collisions que subissent les ions incidents lors de la traversée de la cible sont soumises a des
fluctuations statistiques, de sorte que tous ne perdent pas la méme quantité d’énergie par unité de
longueur. Dés lors, des particules de méme nature et de méme énergie incidente n’auront pas toutes
la méme énergie apres la traversée d’une méme épaisseur de matiére. Ce phénomene porte le nom
de straggling ou étalement énergétique. |l en découle que les ions incidents ne sont pas tous implantés
alaméme profondeur. Généralement, le profil d'implantation a en effet I'allure d’une gaussienne dont
la moyenne (moment d’ordre 1) correspond au range ou parcours projeté des projectiles au sein de la
matrice. Ce dernier est ainsi défini comme la profondeur d’implantation moyenne des ions incidents.

Lors de la collision entre un ion incident et un atome de la cible, il est possible que I'énergie
transférée a ce dernier soit suffisante pour I'éjecter de sa position initiale. Si son énergie cinétique est
assez élevée, il peut lui-méme entrer en collision et provoquer le déplacement d’un autre atome de la
matrice. Ces déplacements multiples induits par le faisceau incident portent le nom de cascades de
collisions. Lors de I'implantation d’ions énergétiques dans une matrice cristalline, on comprend donc
que ces cascades peuvent induire une amorphisation de la zone implantée, c’est-a-dire une
destruction de I'ordre cristallin. Les cascades de collisions peuvent également se solder par I'expulsion
d’un atome de surface.

Enfin, la littérature montre que I'implantation ionique a basse énergie s’"accompagne, a haute
dose, d’une saturation de la dose retenue au sein de I’échantillon. En effet, les ions incidents sont
capables de pulvériser les ions de la cible, y compris les ions précédemment implantés. |l existe donc
une dose au-dela de laquelle les ions incidents ne plus sont retenus dans la cible et servent uniguement
a pulvériser les ions déja implantés. Il est donc inutile d’implanter plus d’ions que cette dose limite,
laquelle est elle aussi caractéristique de la nature et de I'énergie des éléments considérés. [14]—-[16].



2.2 Techniques d’analyse par faisceaux d’ions
2.2.1 Spectroscopie de rétrodiffusion Rutherford (RBS)

La spectroscopie de rétrodiffusion Rutherford est historiquement la premiére méthode IBA (/on
Beam Analysis) a avoir été développée. Elle est principalement utilisée pour analyser des éléments
lourds dans une matrice contenant des éléments Iégers. Une mesure RBS consiste a envoyer sur
I’échantillon a étudier un faisceau mono-énergétique de noyaux légers, généralement constitué de

4He?*. Suite a linteraction coulombienne avec les éléments lourds de

protons ou de noyaux
I’échantillon, ces particules légéres sont alors rétrodiffusées (6 > 90°) élastiquement puis collectées
par des détecteurs positionnés dans certaines directions de rétrodiffusion (Figure 1). La probabilité de
rétrodiffusion dans une direction donnée est définie par la section efficace différentielle de
Rutherford, qui peut étre décrite par une expression analytique relativement simple. Le spectre en
énergie de ces particules rétrodiffusées permet alors d’identifier et de quantifier les éléments présents
dans I’échantillon mais aussi d’en évaluer la distribution en profondeur sur quelques centaines de

nanometres [17].

Figure 1 : Représentation d’un dispositif de mesures RBS. Des détecteurs PIPS (Passivated Implanted Planar Silicon) sont
positionnés selon deux directions de rétrodiffusion, a 135° et 165° par rapport a la direction du faisceau incident. L’angle 6
est défini comme I'angle de diffusion des particules.

L'énergie du faisceau incident, généralement de I'ordre du MeV, est choisie notamment de
maniére a ne pas induire de réaction nucléaire avec les noyaux cibles. Comme indiqué ci-dessus, la
méthode RBS se base bel-et-bien sur une diffusion élastique de particules, ce qui signifie I'absence de
réaction nucléaire et un bilan énergétique Q = 0.

L'identification des éléments constitutifs de I’échantillon se base sur la masse de ces derniers. En
effet, plus I'élément cible est lourd et plus I'énergie de la particule rétrodiffusée est importante, ce qui
permet souvent d’observer sur les spectres RBS une différenciation des pics correspondant aux
différents éléments de I'échantillon. Cette dépendance de la masse est traduite par une grandeur
appelée facteur cinématique et définie (dans le systéme laboratoire) comme

E; _ (JM%—M?sin?6 + M, cos6
Ey M; + M,

(1)



ou E, et E; correspondent respectivement aux énergies du projectile avant et aprés diffusion, ou M;
et M, représentent les masses respectives de la particule incidente et du noyau cible et ou 6
correspond a I'angle de diffusion [18].

Lorsque le noyau cible se trouve en surface de I'échantillon, I’énergie de la particule rétrodiffusée
vaut kE,. Si cet élément constitue une couche d’épaisseur t, la particule incidente peut étre
rétrodiffusée a une certaine profondeur au sein de cette couche, ce qui signifie qu’elle perd une
certaine quantité d’énergie AE avant mais aussi apres rétrodiffusion. Sur le spectre RBS, le pic
correspondant a une telle couche est ainsi délimité par I'énergie maximale (kE,) et minimale (kE, —
2AE) des particules rétrodiffusées au sein de la couche. Le pic est donc d’autant plus large que la
couche est épaisse.

Cette épaisseur relative des pics trouve ainsi son origine dans le pouvoir d’arrét des projectiles au
sein de la cible. Nous verrons plus tard que la situation est totalement différente dans le cas ou les
particules détectées sont des photons et non des particules chargées.

La quantification des éléments par RBS, quant a elle, se base sur 'intensité du signal (yield) au
niveau des pics, laquelle permet via une formule trés simple de déterminer la densité surfacique
(at./cm?) pour chaque élément. La précision de cette technique en termes de quantification d’un
élément dans une couche mince est de I'ordre de 1% [19]. Le RBS fait également preuve d’une bonne
résolution en profondeur, de I'ordre de 10 nm a proximité de la surface [20]. Plus en profondeur dans
le matériau, cette résolution se détériore a cause du straggling plus important, tant pour les particules
incidentes que rétrodiffusées.

Notons enfin que cette technique, en plus d’étre non-destructive et idéale pour I'analyse de
couches minces, permet de déterminer facilement le nombre de particules incidentes sur un
échantillon. Ceci est possible dans le cas ou la section efficace, facilement calculable a énergie
modérée, est connue et ou les particules incidentes ne subissent pas le phénoméne de canalisation a

travers la cible.

2.2.2 Canalisation (RBS/C)

Le phénomeéne de canalisation, ou channeling, survient lorsque des particules pénetrent dans un
échantillon cristallin selon I'une de ses directions préférentielles. Dans de telles directions, c’est-a-dire
le long d’un axe ou d’un plan cristallographique, le réseau d’atomes constituant le cristal est organisé
de sorte a présenter des canaux dans lesquels peuvent se propager ces particules. La Figure 2
représente ainsi le « point de vue » d’un faisceau pénétrant dans une cible cristalline selon une
direction de canalisation (a) ou suivant une direction quelconque (b).



(b)

Figure 2 : Représentation d’une matrice de Si(100) observée selon la direction canalisée (a) et selon une direction

quelconque (b). Les canaux formés par les atomes du cristal sont bien visibles a la Figure (a).

En se propageant dans de tels couloirs, les ions incidents interagissent trés peu avec la cible et ne
perdent donc qu’une faible quantité d’énergie par unité d’épaisseur traversée. Cela se traduit par une
forte augmentation de leur profondeur de pénétration par rapport a la situation d’une direction
incidente quelconque. Il est donc important de souligner que pour un échantillon cristallin donné, le
pouvoir d’arrét dépend de la direction considérée [21].

S’il est de nombreuses situations lors desquelles on cherche a éviter le phénomeéne de
canalisation (amorphisation, implantation, mesures de concentration), il est également possible de le
mettre a profit lors de mesures RBS pour caractériser la structure cristalline de I’échantillon étudié. Le
RBS/C n’est donc pas une technique a part entiére mais consiste simplement en un cas particulier de
la méthode RBS ou la direction du faisceau incident correspond a une direction canalisée de
I’échantillon. Les spectres obtenus en RBS/C permettent alors de caractériser le dopage (interstitiel ou
de substitution) d’un échantillon, d’établir un profil de dégats dans un échantillon cristallin ou de fagon
plus générale d’en évaluer la « qualité cristalline » [17],[22].

Ce dernier point repose sur la capacité de la méthode RBS/C a distinguer les zones amorphe et
cristalline d’un échantillon. En effet, lorsqu’un faisceau d’ions rencontre un matériau amorphe, les
particules interagissent avec celui-ci de la méme maniére quelle que soit la direction incidente
considérée. La probabilité de rencontrer un atome de la cible est alors importante ce qui, pour des
particules légeres, se traduit par une probabilité de rétrodiffusion importante. Par-contre, il a été dit
plus haut que des particules pénétrant dans un échantillon cristallin selon une direction de canalisation
n’interagissaient que tres peu avec celui-ci. Les chances pour une particule incidente de rencontrer un
atome de la cible au sein des canaux sont donc faibles, tout comme la probabilité de rétrodiffusion.

Cette situation est illustrée a la Figure 3 dans le cas ou une zone amorphe précede la région
cristalline d’un échantillon. L’allure du spectre RBS obtenu dans la direction de canalisation du cristal
est esquissée a la Figure (b). La largeur du plateau visible sur ce spectre permet alors de déterminer

I’épaisseur de la zone amorphe de I'échantillon.
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Figure 3 : Représentation d’un échantillon composé d’une région cristalline précédée d’une zone amorphe (a). Allure du
spectre RBS/C obtenu pour un tel échantillon (b).

2.2.3 Analyse par réaction nucléaire (NRA)

Lorsque I'énergie du faisceau est suffisante pour franchir la barriére coulombienne, il est possible
d’induire une réaction nucléaire entre les particules incidentes et certains éléments de la cible. Alors
gue la méthode RBS se basait sur la détection de particules rétrodiffusées élastiquement (Q = 0), la
technique NRA repose sur la détection de produits de réactions nucléaires (Q # 0) tels que des
particules chargées, des rayons y (PIGE) ou encore des neutrons [39],[42].

Cette technique est utilisée pour détecter et quantifier des éléments de faible numéro atomique.
Ceci est a mettre en lien avec les gammes d’énergies généralement accessibles par les accélérateurs
(de l'ordre de quelques MeV au maximum). A ces énergies, le franchissement de la barriére
coulombienne est en effet possible lorsque des particules légéres (p, d, 3He, a) sont envoyées sur des
noyaux légers (~ 2<15) [39],[42],[43].

La quantification de ces éléments légers est alors relativement aisée dans le cas d’'une couche
mince en surface. Puisque seuls des éléments légers interviennent dans la réaction et que le pouvoir
d’arrét des particules chargées dans la matiére est proportionnel a Z (matériau traversé) et z2 (particule
incidente), la perte d’énergie des particules incidentes lors de la traversée de la couche est tres faible.
La section efficace peut alors étre considérée comme constante sur toute I'épaisseur de la couche
(6(E) = o(Ey)). Le nombre de coups dans un pic d’aire A est donné par

Q. Qo(Ey) Nt

cos (i)

(2)

olu Q. représente la charge intégrée, () I'angle solide de détection, Nt la densité surfacique de
I’élément d’intérét ([at/cm?]) et ol a;;,. correspond a I'angle d’incidence [14].

Les techniques RBS et NRA sont tres souvent utilisées de facon complémentaire, étant donné que
la premiére permet la détection d’éléments lourds tandis que la seconde est uniquement sensible aux
éléments légers [24]. Notons enfin que les sections efficaces mises en jeu dans ces deux techniques
sont trés différentes (oyr4 K Ogps)-



2.2.4 Analyse par réaction nucléaire résonante (RNRA)

La technique RNRA est un cas particulier de la technique NRA qui repose sur l'utilisation d’une
réaction nucléaire résonante, qui est une réaction dont la section efficace présente un pic étroit pour
une ou plusieurs gamme(s) d’énergie. La probabilité d’occurrence de cette réaction augmente donc
drastiquement sur d’étroites plages d’énergie.

Ces résonances apparaissent lorsque I'énergie totale de la particule incidente et du noyau cible
correspond exactement a I’énergie d’un niveau excité du noyau composé. Pour rappel, la réaction
nucléaire entre un projectile a et un noyau cible A donne généralement! naissance a un noyau
composé C, alors dans un état excité C*. Ce noyau regroupe I'ensemble des nucléons ayant participé
a la réaction et oublie la voie d’entrée via laquelle il a été formé (hypotheése de Bohr). Différentes voies
de sortie sont alors possibles pour sa désexcitation, chacune étant caractérisée par un certain facteur
de branchement f},. Si le noyau composé se désexcite par émission d’un y, la réaction de capture
radiative se note sous la forme

a+A->C">C+y 3

Une résonance apparait donc dans la section efficace lorsque I'énergie totale du systéme (a + A)
correspond a I'énergie d’un niveau excité du noyau composé. Cette situation est illustrée a la Figure 4
tirée de [6].
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Figure 4 : Représentation d’une réaction de capture radiative A(a,y)B dans laquelle I’énergie totale (Q + Eg) du systéme (a+A)
correspond exactement a I’énergie E, d’un état excité du noyau composé. A de telles énergies de résonance Eg, la section
efficace présente un important maximum, comme illustré dans la partie droite de la Figure. Illlustration tirée de [6].

Les réactions nucléaires résonantes sont ainsi trés souvent utilisées pour la réalisation de profils
en profondeur d’éléments légers [20], [26], [27]. En effet, comme évoqué ci-dessus, la section efficace

! Le noyau composé est considéré comme un objet distinct si son temps de vie est supérieur au temps de
transit de la particule incidente au sein du noyau cible (10722s). Dans le cas contraire, on parlera de réaction
nucléaire directe [25].



de ces réactions est tres importante pour une énergie donnée, appelée énergie de résonance, et tres
basses aux énergies supérieures et inférieures. La résonance peut donc étre utilisée comme une sonde
locale pouvant étre déplacée en profondeur dans I'échantillon par incrémentation progressive de
I’énergie des particules incidentes [20].

Pour illustrer cela, il suffit de considérer une réaction résonante dont I'énergie de résonance est
de x MeV. Si I’échantillon a étudier est bombardé a cette énergie, seuls les noyaux cible présents en
surface sont détectés. Le taux de réaction est alors proportionnel a la concentration de I'élément
étudié. Plus en profondeur dans le matériau, les ions incidents perdent de I'énergie et atteignent une
énergie de (x - AE) MeV, inférieure a I'énergie de résonance.

Si I'énergie du faisceau est augmentée, aucune réaction n’a lieu a la surface de I'échantillon car
I’énergie des ions incidents est alors de (x + AE) MeV, supérieure a I'énergie de résonance. En
pénétrant dans I'échantillon, les particules perdent de I’énergie et, a une certaine profondeur,
atteignent I'énergie de résonance de x MeV. Seuls seront donc détectés les noyaux d’intérét a cette
profondeur [26]. Cette situation est illustrée a la Figure 5, ou différents schémas montrent la position

)

Figure 5 : Représentation de la position de la résonance (en rouge) au sein d’un échantillon en fonction de I’énergie du

de la résonance (en rouge) en fonction de I'énergie du faisceau incident.
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faisceau incident. L’échantillon est ici composé d’une couche mince (gris clair) positionnée en surface d’une matrice donnée
tandis que le faisceau est constitué de protons.

Cette technique non-destructive permet ainsi de réaliser des profils de concentration d’éléments
|égers avec une sensibilité de quelques ppm et une résolution en profondeur de I'ordre du nanometre,
d’autant meilleure que la résonance est étroite [20]. La détermination de concentrations absolues
nécessite cependant des mesures préliminaires sur un standard de concentration connue en I'élément
d’intérét.

Pour cloturer ce point, il est intéressant de rappeler brievement les notions de systeme
laboratoire et de systeme centre de masse, souvent utilisées dans le domaine des réactions nucléaires.
Si une particule incidente a est accélérée vers un noyau cible A a une énergie Ej,; dans le systéme
laboratoire, I'énergie E, dans le systéme centre de masse est donnée par I’équation 4 dans laquelle
les M; correspondent aux masses des particules mises en jeu lors de la réaction.

M,

Ery=——F 4

Cette énergie E.), représente en réalité la fraction de Ej,j, disponible pour la réaction. Ej,p, qui
n’est autre que I'énergie cinétique du noyau a, peut en effet étre décomposée sous la forme

Ejap = Ecu + Edéplacement (5)



oU Eg¢pracement correspond a I'énergie nécessaire pour déplacer le centre de masse du systeme
(a + A). Puisque ce dernier est immobile dans le systéme centre de masse, I'entiéreté de I'énergie
E ¢y est disponible pour la réaction.

2.2.5 Spectroscopie par émission de rayon v induite par une particule (PIGE)

Dans les sections précédentes, nous avons vu que le noyau composé pouvait se désexciter vers
son état fondamental par émission d’un ou de plusieurs rayons y. Autrement dit, il est possible qu’une
réaction nucléaire provoque I'émission de photons y en plus ou a la place de particules chargées. La
technique PIGE peut étre définie comme un cas particulier de NRA ou le produit de réaction détecté
est un y [20]. Cette technique demande ainsi des explications supplémentaires, puisque le
comportement des photons vis-a-vis de la matiére est tres différent de celui des particules chargées.

Ce comportement peut en premier lieu étre illustré par I'équation d’atténuation d’un faisceau
de photons par la matiére. Cette derniére montre que le nombre de photons parvenant a traverser
une épaisseur x de matiére suit une loi de décroissance exponentielle selon x. Dans cette équation,
Ny correspond au nombre de photons incidents et pu au coefficient d’atténuation linéique
caractérisant le matériau traversé et exprimé soit en [cm™] soit en [cm?/gr].

N(x) = Ny exp(—px) (6)

Plusieurs possibilités s’offrent ainsi aux photons traversant une épaisseur de matiere ; étre
transmis, transférer une partie ou I'entiereté de leur énergie, ... Ce comportement est en réalité régi
par les trois principaux mécanismes d’interaction des photons avec la matiere, illustrés a la Figure 6 :
I’effet photoélectrique, I'effet Compton et la production de paires électron-positron [28]. Chacun de
ces mécanismes posséde une section efficace qui lui est propre et qui dépend de I'énergie hv des
photons et du numéro atomique Z du matériau traversé.

ZS
Ophotoélectrique X W (7)
1
Ocompton X E (8)
Gpaires xZ ln(hv) (9)

Notons que I'effet photoélectrique n’est envisageable que pour des photons d’énergie supérieure
a I’énergie d’ionisation E; d’un électron. La création de paires, quant a elle, n’est possible que pour
des photons d’au moins 1022 keV, soit I'équivalent des énergies de masse au repos d’un électron et
d’un positron. Chacun des mécanismes évoqués ci-dessus peut étre dominant par rapport aux autres
selon les valeurs de Z et hv considérées. Ceci est illustré a la Figure 7, ou la Figure (a) montre cette
dépendance selon Z et hv tandis que la Figure (b) s’intéresse aux phénoménes dominant dans le
germanium en fonction de I'énergie des photons.
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Figure 6 : Mécanismes d’interaction photon-matiere. Les pics d’échappement sont également représentés.

Bien entendu, le détecteur utilisé dans le cadre de la technique PIGE est soumis a ces différents

mécanismes d’interaction photon-matiere. Aux énergies de y qui nous occupent dans ce travail,

comprises entre le MeV et la dizaine de MeV, la Figure 7 montre que I'effet Compton et la production

de paires sont les phénomenes dominants. Ces derniers sont donc responsables de I'apparition de pics

caractéristiques sur les spectres obtenus via PIGE.
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Figure 7 : Dépendance en énergie et selon Z des différents mécanismes d’interaction photon-matiere (a). Coefficients

d’atténuation pour les différents mécanismes d’interaction photon-matiere dans du germanium (b). Ces courbes ont été

obtenues grdce au logiciel XmuDat (https.//www-nds.iaea.org/publications/iaea-nds/iaea-nds-0195.htm).

La Figure 8 présente ainsi un spectre d’émission gamma de la réaction *C(p,y)**N obtenu avec un

détecteur HPGe a une énergie Ej, 15, = 558,11 keV. Comme évoqué plus haut, le noyau composé

obtenu a cette énergie se désexcite notamment par émission d’un y de 8,06 MeV. Le pic le plus a droite

sur ce spectre est appelé pic photoélectrique ou full energy peak. Il correspond a la situation ou le

photon dépose I'entiéreté de son énergie au sein du détecteur. Dans le cas illustré, ce pic apparait

donc a une énergie de 8,06 MeV.
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Figure 8 : Spectre obtenu par mesure des y de la réaction 3C(p,y)**N a une énergie de 558,11 keV dans le systéme
laboratoire. Le détecteur utilisé était un High Purity Germanium (HPGe). On observe bien les pics d’échappement,

respectivement espacés de 511 keV et 1022 keV du pic photoélectrique.

Les deux autres pics sont appelés pics d’échappement. Plus précisément, on distingue le single
escape peak (au milieu) et le double escape peak (a gauche). L'origine de ces pics réside dans la
production de paires électron-positron. Lorsqu’une telle paire est créée par un photon de haute
énergie, les deux particules émises perdent leur énergie dans le détecteur. Quand le positron a perdu
toute son énergie, il peut s’annihiler avec un électron libre du cristal, provoquant ainsi I’émission de
deux photons y de 511 keV chacun. Si cette annihilation a lieu aux alentours des bords du détecteur, il
est possible que I'un de ces y (voire les deux) quitte le détecteur sans y déposer son énergie. Cette
situation est illustrée a la Figure 6. Le pic de single escape apparait donc a une énergie Epz — 511 keV
et correspond au cas ol un seul des deux y quitte le détecteur. Le pic de double escape apparait quant
alui a Epg — 1022 keV et correspond a la situation ou les deux y s’échappent, Erg représentant ici
I’énergie du pic photoélectrique. D’autres pics caractéristiques seront abordés plus tard dans ce travail.

Les spectres obtenus par PIGE peuvent également étre impactés par |'effet Doppler, qui provoque
I’élargissement de certains pics. L'apparition de I'effet Doppler est ici a mettre en lien avec le temps
de vie de I'état excité du noyau composé. Suite a la collision qui I'a fait naitre, ce dernier posséde une
énergie cinétique non nulle et met donc un certain temps a s’arréter. Si le temps de vie de I'état excité
C* (autrement dit le temps nécessaire au noyau composé pour se désexciter) est plus court que le
temps dont il a besoin pour s’arréter, I'émission du y a lieu lorsque le noyau est toujours en
mouvement. Selon la position du détecteur, I'énergie détectée E’ est alors plus grande ou plus petite
que celle correspondant a la transition de I'état excité vers le fondamental :

B = (B =20\ (147
= Eo = 53702 Ecos(e) (10)
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ou E, correspond a I’énergie de la transition, M la masse du noyau composé, 0 I'angle du détecteur et

v la vitesse du noyau composé lors de I'émission du rayon y. Une illustration de I'effet Doppler sera
évoquée a la section 4.

2.3 Détecteurs

2.3.1 Scintillateurs

Le premier type de détecteur a étre abordé repose sur l'utilisation de matériaux appelés
scintillateurs. Lorsqu’ils pénétrent dans un tel matériau, les photons et les particules chargées y
déposent une certaine quantité d’énergie. Celle-ci est alors absorbée par les molécules du scintillateur,
lesquelles voient ainsi un de leurs électrons promu vers un niveau d’énergie supérieur. Lorsque la

molécule se désexcite et que I'électron regagne son état fondamental, un photon est émis dans le
domaine visible (souvent bleu). C’'est le phénoméne de scintillation.
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Figure 9 : Fonctionnement d’un détecteur a scintillation. Lorsqu’un rayonnement de haute énergie (en rouge) traverse
un matériau scintillateur (en jaune), il provoque I'excitation des molécules de ce matériau le long d’une certaine trajectoire
(en vert foncé). Lorsque ces molécules se désexcitent, des photons du domaine visible (en bleu) sont émis dans toutes les
directions. Une partie d’entre eux gagne alors le tube photomultiplicateur en sortie du scintillateur. Adaptation d’une
illustration de [29].

Pour transformer cette bouffée de photons en une information pouvant étre traitée par une
chaine de détection, il est nécessaire que le scintillateur soit suivi d’'un tube photomultiplicateur. Le
dispositif dans son ensemble est représenté a la Figure 9. Une partie des photons émis au sein du
scintillateur arrivent sur une photocathode ol ils sont convertis en électrons par effet photoélectrique.
Ceux-ci alors accélérés vers une premiere dynode, sur laquelle est appliquée une tension positive.
Lorsqu’un électron percute cette électrode, il produit des électrons secondaires (3 a 5) qui sont ensuite
accélérés vers la dynode suivante et ainsi de suite jusqu’a I'anode collectrice.

Dans la plupart des matériaux, les photons émis sont réabsorbés par le matériau lui-méme,
participant donc uniquement a une augmentation de I'énergie thermique de ce dernier [6]. Les

scintillateurs, quant a eux, se distinguent par la propriété d’étre transparents a leur propre scintillation.
Les photons émis peuvent donc quitter le matériau et étre détectés en-dehors de celui-ci.

13



Le nombre de photons émis dans un scintillateur est directement proportionnel a I'énergie
déposée par le rayonnement ionisant. Pour cette raison, les scintillateurs sont trés souvent utilisés
dans des dispositifs de détection de rayonnements ou de particules. Ces détecteurs se caractérisent
notamment par un temps de réponse rapide, allant de la nanoseconde a la centaine de nanosecondes
selon le type de scintillateur considéré.

Les scintillateurs peuvent étre de deux types selon le matériau qui les compose : organiques
(également appelés plastiques) ou inorganiques.

Les scintillateurs plastiques sont ainsi constitués de matériaux organiques (C, H, O, ...) et peuvent
se présenter sous différentes formes (solide, liquide, ...). Dans ce type de scintillateurs, la propriété de
scintillation est en effet propre au matériau considéré et non a son état. L’anthracéne (Ci4H10) utilisée
lors de ce mémoire, par exemple, scintille de la méme facon gu’elle soit sous forme solide, gazeuse ou
parmi d’autres composants en solution. lls different en cela des scintillateurs inorganiques comme le
Nal(Tl) pour lesquels le processus de scintillation nécessite I’existence d’un réseau cristallin [28].

Comme la plupart des scintillateurs de ce type, les scintillateurs organiques utilisés dans le cadre
de ce travail sont composés de plus d’'une espéce moléculaire. Généralement, on distingue en effet le
solvant (constitué dans notre cas d’un mélange polyvinyltolueéne PVT) et le soluté (dans notre cas
I"'anthracene Ci4H10), présent en petite dose mais caractérisé par une grande efficacité de scintillation.
Bien que I'énergie déposée dans le détecteur soit en grande majorité absorbée par le solvant, une
petite partie peut étre captée par le soluté, lequel constitue donc le principal émetteur de lumiére du
dispositif.

Les scintillateurs inorganiques sont quant a eux constitués de matériaux cristallins, comme
évoqué précédemment. C'est dés lors dans ce caractere cristallin que réside dans ce cas I'origine de la
scintillation. Lorsqu’une radiation ionisante traverse le scintillateur, I'énergie déposée permet de
promouvoir des électrons de la bande de valence vers la bande de conduction. La bande interdite de
I'iodure de sodium (Nal) utilisée dans ce travail a une largeur d’environ 6 eV, ce qui signifie que la
radiation doit déposer au moins 6 eV pour promouvoir un électron vers la bande de conduction.

Pour éviter I'auto-absorption des photons émis, ces cristaux doivent présenter une certaine
qguantité d’impuretés. Le scintillateur Nal(Tl) est par exemple constitué de Nal dopé au thallium. Les
impuretés du cristal constituent en réalité des centres de luminescence. En effet, leur présence méne
a I'apparition de niveaux d’énergie au sein de la bande interdite, permettant ainsi I’obtention d’un gap
plus étroit que celui du cristal non-dopé (3 eV dans le Nal(Tl) contre 6 eV dans le Nal). Les photons
émis au niveau de ces centres de luminescence ont donc une énergie inférieure a I'énergie nécessaire
pour exciter un électron du cristal et ne sont donc pas réabsorbés par le scintillateur.

2.3.2 Détecteurs a semi-conducteur

Les détecteurs a semi-conducteur, également appelés détecteurs a jonction p-n, constituent la
seconde catégorie de détecteurs utilisés dans le cadre de ce mémoire. En effet, les détecteurs PIPS
(utilisés pour caractériser les implantations de 3C) et le détecteur HPGe (utilisé pour mesurer la section
efficace), bien que trés différents, appartiennent tous les deux a cette catégorie. Comme son nom
I'indique, un détecteur a semi-conducteur repose sur |'utilisation d’une jonction p-n dont le champ
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électrique permet de séparer les électrons et les trous créés par le passage d’une radiation ionisante
dans le détecteur. Notons que ces dispositifs sont sensibles aux photons et aux particules chargées
mais que la discussion qui suit est plus orientée sur la détection de y par un détecteur de type HPGe,
qui constitue le coeur de ce travail.

Lorsqu’un photon 7y traverse la zone déplétée de la jonction, il interagit avec la matiére
environnante suivant I'un des trois mécanismes décrits précédemment (effet photoélectrique, effet
Compton, création de paires). L'électron émis par le mécanisme considéré provoque alors une

ionisation de la matiere, créant ainsi un grand nombre de paires électron-trou. Les électrons et les
trous sont alors séparés par le champ électrique présent dans la zone de déplétion et collectés de

facon a former une impulsion électrique représentative de I'énergie déposée dans le détecteur.

Le nombre de paires électron-trou générées dépend donc de I'énergie du photon, mais
également de la largeur de la bande interdite du semi-conducteur utilisé. En effet, la création d’une
telle paire repose sur la promotion d’un électron de la bande de valence vers la bande de conduction.
Etant donné que le band gap du germanium est trés faible (de 'ordre de 0,68 eV [30]), il est « facile »
de créer une paire électron-trou. Ce type de détecteur est ainsi caractérisé par une excellente
résolution mais aussi par la possibilité de détecter des rayonnements d’énergie relativement faible (a
partir de 20 keV) [31]. L'inconvénient de cette faible largeur de gap est que I'agitation thermique (kg T)
est suffisante pour générer un nombre important de paires électron-trou, ce qui peut causer des
dommages au détecteur si celui-ci est sous tension. Pour cette raison, le détecteur HPGe doit étre
refroidi a I'azote liquide lorsqu’il est utilisé. Un Dewar précédant le cristal de germanium permet ainsi
de stocker et d’alimenter le détecteur en azote liquide pendant de longues périodes (jusqu’a 3 jours).

Comme nous I'avons dit, la région sensible d’un détecteur a semi-conducteur est la zone déplétée
de la jonction p-n. Lors de la détection, il convient donc d’élargir cette zone de déplétion, ce qui se fait
en polarisant la jonction dans le sens bloquant. L’épaisseur d de la zone déplétée est ainsi donnée par
I’'expression

d= |— (11)

ou € représente la constante diélectrique, V la tension appliquée dans le sens bloquant et ou N
correspond a la concentration d’impuretés dans le semiconducteur [28],[31].

Le schéma simplifié de la Figure 10 permet de comprendre pourquoi I'impulsion générée suite au
passage d’une radiation ionisante est caractéristique de I'énergie déposée dans le détecteur. La
tension V; correspond a la tension continue appliquée pour polariser la jonction p-n dans le sens
bloquant. Lorsqu’une radiation traverse le détecteur, elle génére une quantité de paires électron-trou
proportionnelle a I'énergie déposée. Les électrons émis vont alors s’accumuler sur le condensateur,
provoquant ainsi une chute de potentiel dont I'amplitude est proportionnelle au nombre d’électrons,
et donc a I'énergie déposée. Le condensateur se recharge ensuite a travers la résistance, ce qui
explique la forme des impulsions détectées.
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Figure 10 : Représentation simplifiée d’un détecteur a semi-conducteur. La tension V, correspond a la tension continue
appliquée pour polariser la jonction p-n dans le sens bloquant. La bouffée d’électrons émise suite au passage d’une radiation
ionisante dans le détecteur provoque une chute de potentiel aux bornes du condensateur. Ce dernier se recharge ensuite a
travers la résistance, ce qui explique la forme de I'impulsion représentée.
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3 Développement des cibles de 3C

3.1 Mise en contexte et état de I’art

Mesurer la section efficace de la réaction *C(p,y)**N en cinématique directe nécessite I’ utilisation
de cibles de 3C présentant certaines caractéristiques spécifiques. Celles-ci se doivent en effet d’étre
minces, conductrices, reproductibles, de contenir une forte concentration en *3C et de présenter une
bonne stabilité dans le temps et sous irradiation. On parle plus généralement de standards ou
références pour des cibles présentant de telles propriétés.

L'implantation ionique est 'une des méthodes permettant de développer de telles cibles. Elle est
notamment reconnue pour le contréle qu’elle permet a I'utilisateur quant a I'énergie des particules
incidentes, la dose implantée, la sélection isotopique ou encore ’"homogénéité de I'implantation. Le
faisceau peut en effet étre balayé horizontalement et verticalement grace a des plaques déflectrices
et lazone implantée peut ensuite étre délimitée par un jeu de fentes et de collimateurs. L'implantation
ionique a ainsi été utilisée par Genard et al. et Debarsy et al. pour développer des références
d’hydrogéne, permettant notamment de mesurer la section efficace de la réaction *C(p,y)**N en
cinématique inverse [32],[33]. De facon plus générale, I'implantation ionique de carbone dans des
matrices de silicium est assez répandue dans I'industrie de I’électronique pour la fabrication de SiC
[34]. Notons enfin que cette méthode permet dans notre cas une autonomie compléete pour la
réalisation des cibles de 3C, puisque toutes les étapes peuvent étre effectuées a I'aide de
I’accélérateur ALTAIS?.

Dans la littérature, il est possible de trouver des publications concernant I'implantation d’ions de
13C 3 des énergies, doses et dans des matrices différentes [27], [35]-[37]. Parmi celles-ci, c’est la
référence [37] qui semble s’approcher au mieux de nos conditions d’implantation. Celle-ci présente en
effet I'implantation d’ions de *C de 40 keV dans une matrice de silicium (cristallin) & des doses allant
jusqu’a 6 x 107 at/cm?. Pour une telle dose implantée, la dose retenue s’éléve elle aussi a environ 6 x
107 at/cm?, ce qui signifie que la saturation n’est pas encore apparue. La concentration en 3C de cet
échantillon s’éléve a 62 % atomiques au maximum de la gaussienne.

Parmi les auteurs qui ont mesuré la section efficace de la réaction *C(p,y)*N, Gilles Genard et
Paul-Louis Debarsy sont les seuls a avoir utilisé I'implantation ionique pour la réalisation de leurs cibles.
Comme évoque précédemment, il s’agissait alors de standards d’hydrogéne. Notons aussi que dans
leur travail, Galster et al. ont utilisé une cible gazeuse de H, [38]. Les cibles de 3C utilisées par les
autres auteurs étaient plus généralement obtenues par des méthodes chimiques ou de dépo6t sous
vide. Un dépot sur substrat de tantale a ainsi permis a King et al. d’obtenir des cibles dont la
concentration en 13C s’élevait a 99 % [9]. Hebbard et Vogl ainsi que Woodbury et Fowler ont quant a
eux opté pour une méthode de craquage d’iodure de méthyle CHsl enrichie en 3C 4 66 % pour Hebbard
et Vogl et a 61 % pour Woodbury et Fowler [11],[13]. Enfin, Hester et Lamb ont choisi d’utiliser des
cibles de graphite dont la concentration en 3C est de 1,1 % [12]. Soulignons donc qu’a notre
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connaissance, nous sommes les premiers a réaliser une mesure de la section efficace de la réaction
13C(p,y)**N en cinématique directe en utilisant des cibles de 3C réalisées par implantation ionique.

3.2 Projet de recherche de Master 1

Lors du projet de recherche de Master 1, des références de 3C ont été réalisées par implantation
ionique de 3C de 36 keV dans des matrices de silicium (100) préalablement amorphisées. L’objectif
de cette amorphisation était de détruire I'ordre cristallin du silicium sur une certaine épaisseur de
I’échantillon. De ceci découle alors une augmentation du nombre de liaisons pendantes dans la zone
amorphisée, ce qui permet de maximiser les possibilités pour le 3C de se lier au silicium [1]. Une telle
amorphisation permet également d’éviter (ou du moins de limiter) I'apparition du phénomeéne de
canalisation au cours des implantations de 3C et des mesures qui s’ensuivent. La réponse du silicium
lors de la rétrodiffusion de particules légéres peut ainsi étre considérée comme homogene.

Un faisceau de 8Si*de 300 keV a donc été utilisé de maniére a implanter dans chaque échantillon
une dose de 5 x 10% %Sj*/cm2. Lors de cette amorphisation, les cibles de Si ont été inclinées pour
limiter le phénomeéne de canalisation. Des mesures RBS/C ont ensuite été réalisées afin de déterminer
I’épaisseur de la zone amorphisée. Pour ce faire, les échantillons de silicium ont été exposés a un
faisceau de *“He?* de 2 MeV. Un détecteur PIPS® a été placé a 165° par rapport a la direction du faisceau
incident de maniere a détecter les particules rétrodiffusées. Deux acquisitions de 10 uC ont été
réalisées, I'une dans la direction de canalisation et l'autre dans une direction quelconque de
I’échantillon. Les résultats obtenus sont illustrés a la Figure 11.
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Figure 11 : Spectre RBS obtenu avec un faisceau de *He?* de 2 MeV dirigé selon la direction de canalisation (en noir) et selon
une direction quelconque (en rouge). Le détecteur, de type PIPS, était placé a 165° par rapport a la direction du faisceau
incident. Une courbe simulée obtenue via SIMNRA (en bleu) permet de déterminer I’épaisseur de la zone amorphisée.
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On constate que les mesures effectuées dans la direction de canalisation permettent de
distinguer clairement la zone amorphe et la zone cristalline. En utilisant le logiciel SIMNRA [39], il a été
possible d’ajuster une courbe simulée (en bleu) aux données expérimentales caractérisant la région
amorphe. Cet ajustement a permis de déduire une épaisseur de 590 nm pour la zone amorphisée.
Cette valeur est supérieure aux prédictions de SRIM [40] et SUSPRE [41], s’élevant respectivement a

450 nm et 500 nm.

Cette différence peut s’expliquer par une éventuelle apparition du phénomene de canalisation
au cours de I'amorphisation, ce malgré I'inclinaison apportée aux cibles de Si [33]. Ce dernier aurait
alors permis aux ions incidents de pénétrer plus en profondeur au sein de I’échantillon et ainsi de
générer des dégats sur une épaisseur plus importante. Il est également possible que ces dégats soient
dus a des ions de recul et/ou a des cascades de collisions ayant eu lieu au cours de 'amorphisation.
Ceux-ci, qui ne sont pas totalement pris en compte par SRIM et SUSPRE, peuvent en effet provoquer
des dégats a des profondeurs plus importantes que le range des particules incidentes.

L’étape suivante a alors consisté a implanter des ions 3C de 36 keV a différentes doses (0,25 — 6
x 10 at./cm?) dans les cibles de Si amorphisées. Les profils de concentration en 3C dans les différents
échantillons ont alors été mesurés par RNRA-PIGE en utilisant la résonance a 1747,6 keV (Ei.b) de la
réaction 3C(p,y)*N. Les résultats obtenus sont illustrés a la Figure 12.
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Figure 12 : Superposition des profils de concentration en 13C des échantillons implantés (entre 0.25 et 6 x 107 at/cm?). Tous
ces profils ont une allure gaussienne. Les barres d’erreur tiennent compte de I'erreur statistique sur la mesure.

On constate que, quelle que soit la valeur de la dose implantée, les profils montrent une allure
gaussienne. Dans le cas de I"échantillon le plus implanté, on observe une concentration de I'ordre de
80 % atomiques au niveau du maximum. En intégrant ces profils, il a été possible de réaliser une
premiere étude de la dose retenue en fonction de la dose implantée. Celle-ci est illustrée a la Figure 13.

Les implantations de 3C ont également été caractérisées a 'aide d’un faisceau de deutérons de
1,1 MeV. La détection des noyaux *He*" émis par la réaction 3C(d,00)''B a permis de déterminer la
quantité de 3C présente dans chaque échantillon. Il a alors été possible de réaliser une nouvelle étude
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de la dose retenue en fonction de la dose implantée, dont les résultats sont également montrés a la
Figure 13.
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Figure 13 : Graphe de la dose retenue en fonction de la dose implantée. Résultats obtenus par NRA (réaction 13C(d,0)!1B)
(disques verts), par RNRA (triangles rouges), par intégration des profils déterminés par SRIM (courbe bleue) et par
intégration de profils obtenus via une simulation tenant compte du gonflement de la couche implantée et de I’érosion de la
surface de I'échantillon par le faisceau incident (courbe rouge). Les résultats expérimentaux ne montrent pas de saturation.
La courbe simulée (rouge) prédit I'apparition de la saturation pour une dose implantée d’environ 1,3 x 108 13C/cm?,

Quelle que soit la technique de caractérisation utilisée, on observe sur cette Figure que les
résultats expérimentaux ne montrent pas de saturation. La dose a laquelle apparait cette saturation
reste néanmoins une donnée importante pour la réalisation de références de 3C par implantation
ionigue, comme expliqué a la section 2.1. Pour déterminer cette dose-seuil, des simulations
d’implantations de 13C 3 plus haute dose ont donc été réalisées a I'aide du logiciel SRIM. L'intégration
des profils simulés a alors permis d’établir la courbe bleue présentée a la Figure 13. Comme on peut le
constater, aucune saturation n’a pu étre mise en évidence par cette simulation. Celle-ci prédit en effet
une évolution linéaire de la dose retenue pour des doses implantées allant jusqu’a 3 x 108 at./cm?.

L’explication d’une telle évolution réside dans le fait que SRIM ne tient pas compte du gonflement
de la couche implantée et de I'érosion de la surface de I'échantillon ayant lieu lors d’'implantations a
haute dose. Cette limitation de SRIM est assez connue dans la littérature. Les auteurs des références
[42] et [43] rappellent en effet que TRIM ne permet pas d’estimer correctement les profils de
concentration pour des implantations a haute dose d’ions de basse énergie. lls avancent méme qu’a
basse énergie, la dose implantée doit étre inférieure a 10> at/cm? pour que le profil simulé soit fiable.
lIs attribuent ce phénomeéne au fait que TRIM ne prend pas en compte les effets dynamiques liés a
I’érosion de la surface et a la variation de la composition de la cible. Au vu des doses de 3C implantées
dans le cadre du présent travail, ces effets sont pourtant loin d’étre négligeables. L'idéal serait donc
d’utiliser un programme dynamique tenant compte de ces effets.

D’autres simulations ont ainsi été réalisées a I'aide d’un programme développé sous Excel et
baptisé « programme Moments ». Ce dernier se base sur les profils déterminés par SRIM mais a
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I’avantage de tenir compte du gonflement de la couche implantée et de I'érosion de la surface de
I’échantillon par le faisceau incident. Des simulations d’implantations de *3C a haute dose ont ainsi été
réalisées a I'aide de ce programme et l'intégration des profils obtenus a permis d’établir la courbe
rouge de la Figure 13. Celle-ci semble prédire I'apparition d’une saturation de la dose retenue a partir
d’une dose implantée de 1,3 x 108 at./cm?. Lors de ce mémoire, des implantations de 3C ont donc été
réalisées a des doses allant jusqu’a 1,5 x 108 at./cm? de facon a vérifier cette prédiction.

3.3 Amorphisation

Des galettes de silicium monocristallin d’orientation (100) de 400 um d’épaisseur ont été coupées
en échantillons rectangulaires de 20mm x 13mm avant de subir un traitement visant a diminuer leur
contamination en surface. Ces échantillons ont ainsi été successivement plongés dans de I'acétone et
de l'isopropanol et placés dans un bain a ultrasons avant de subir une exposition aux UV. Comme lors
du projet de recherche, ces cibles cristallines ont ensuite été implantées avec des ions de %Si* de 300
keV, a raison de 5 x 10" ions/cm?. L’intensité du courant était de I'ordre de 2 pA pour chacune des
implantations. Pour garantir ’'homogénéité latérale de 'amorphisation, un balayage du faisceau a été
effectué verticalement et horizontalement en appliquant une tension triangulaire sur deux paires de
plaques déflectrices positionnées autour du faisceau. Soulignons que d’autres ions peuvent étre
utilisés pour amorphiser un échantillon cristallin, mais que I'utilisation d’ions de silicium présente ici
I"'avantage de ne pas apporter d'impuretés inutiles au sein de la matrice.

Lors de sa these, Paul-Louis Debarsy a réalisé différents aménagements du bout de ligne utilisé
pour les amorphisations. Ceux-ci visent notamment a assurer une lecture de courant fiable grace a
I"application d’une tension de -200 V avant |la cage de Faraday ainsi qu’une contamination moindre des
échantillons, permise par la présence d’'un doigt froid. Pour une description plus précise de ces
aménagements, le lecteur est invité a consulter les références [1],[33].

Le porte-échantillons utilisé a lui aussi été spécialement usiné pour la réalisation
d’amorphisations. Ce dernier accueille en effet un circuit de refroidissement dans lequel circule du
Syltherm™, un fluide caloporteur lui-méme partiellement plongé dans la glace [44]. L'utilisation d’un
systeme de refroidissement peut en effet s’avérer nécessaire lorsque les intensités de faisceaux
utilisées sont importantes. Les irradiations ménent alors a un échauffement de I’échantillon pouvant
conduire a sa dégradation ou sa recristallisation, ce qui n’est évidemment pas souhaité lors d’une
amorphisation. La circulation du Sytherm™ dans le porte-échantillons permet donc de refroidir
I’échantillon, le maintenant ainsi a une température modérée. Pour éviter le phénoméne de
canalisation et ainsi garantir une bonne amorphisation de la cible cristalline, le porte-échantillons a
également été congu de maniére a incliner les échantillons par rapport au faisceau incident. Ces
derniers ont donc été positionnés de facon a présenter un angle de twist de 5° et un angle de tilt de
7°, comme illustré a la Figure 14. Ces valeurs ont été déterminées par Paul-Louis Debarsy dans le cadre
de sa thése, de maniére a optimiser 'amorphisation des cibles.
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Figure 14 : Représentation des angles de twist et de tilt donnés a I'échantillon pour limiter le phénoméne de canalisation et

ainsi optimiser I'amorphisation.

3.4 Implantations de 3C

L’étape suivante a consisté a implanter des ions 3C de 36 keV dans ces cibles de silicium 3 raison
de 8 x 10%7, 10*® et 1,5 x 10® at./cm?. Pour ce faire, nous avons utilisé I'implanteur basse énergie de
I’accélérateur ALTAIS, situé juste avant la colonne d’accélération. Les ions de *3C proviennent d’une
source solide de KCN enrichie en 3C. Un balayage vertical du faisceau a été réalisé en appliquant une
tension triangulaire sur une paire de plaques déflectrices horizontales. L'implanteur ne disposant pas
de plaques déflectrices verticales, le balayage horizontal du faisceau a été réalisé en faisant varier
périodiquement le courant dans I'électroaimant situé juste avant la cible. Le courant du faisceau apres
balayage était d’environ 8 pA. Les dimensions de la zone implantée sont de 12 mm x 6 mm.

L’énergie des ions a été choisie assez faible de maniére a créer une couche mince de **C en surface
de I'échantillon. C’est en effet la configuration qui permet la meilleure certitude sur I'énergie des
protons au moment de la réaction. Dans le cas d’une couche trop épaisse, la réaction peut se produire
au début comme a la fin de la couche, ou les protons ont perdu une certaine quantité d’énergie.
Puisque la perte d’énergie des ions dans la matiere est soumise a des fluctuations statistiques
(phénomene de straggling), I'incertitude sur I'énergie des protons au moment de la réaction est alors
assez élevée. Le méme probléme se pose dans le cas d’une couche d’intérét située en profondeur dans
un échantillon.

Comme évoqué au point 3.2, les doses implantées ont ici été choisies de maniere a vérifier la
prédiction du programme Moments quant a I’apparition d’une saturation a partir de 1,3 x 10¥13C/cm?
implantés.

3.5 Caractérisation par réaction (d,a)

Ces cibles ont alors été caractérisées par NRA en suivant la méme méthodologie que celle
développée lors du projet de recherche. Les échantillons ont donc été exposés a un faisceau de
deutérons de 1,1 MeV. Cette énergie a été choisie de maniéere a se placer au maximum de la section
efficace de la réaction 3C(d,00)'!B, utilisée ici pour déterminer la quantité de 3C implantée dans
chacun des échantillons [53],[54].

Deux détecteurs PIPS ont été placés a 135° et 165° par rapport a la direction du faisceau incident
(dispositif similaire a la Figure 1). Le calibrage en énergie de ces détecteurs a été réalisé en utilisant les
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pics de différentes réactions nucléaires induites par le faisceau de deutérium. Un échantillon de
carbone vitreux et un autre de kapton ont ainsi été utilisés pour cet étalonnage. Une acquisition de 5
UC a été réalisée sur chacun d’entre eux.

Les cibles implantées ont alors été disposées sur le porte-échantillons de facon a présenter des
angles de twist et de tilt similaires a ceux utilisés lors de I'amorphisation. En effet, I'objectif est ici
d’utiliser les deutérons rétrodiffusés par le silicium comme moniteur de courant, permettant ainsi de
déterminer le nombre de particules incidentes sur la cible lors de chaque acquisition. Comme indiqué
a la section 2.2.2, ceci nécessite d’éviter le phénomeéene de canalisation, ce qui explique ce
positionnement des cibles sur le porte-échantillons.

Deux points de mesure ont été pris sur chaque échantillon de maniére a vérifier 'homogénéité
latérale des implantations. La charge intégrée lors de chaque acquisition était de 20 uC. Le courant sur
cible était de I'ordre de 40 nA. Pour chaque point de mesure, une région d’intérét a été placée au
niveau du pic de la réaction 3C(d,a0)'B afin de déterminer le nombre de coups correspondant. Ce pic
est visible sur le spectre de la Figure 15. Chaque spectre a également été simulé a I'aide des logiciels
SIMNRA [47] et SIMTarget [48] afin d’évaluer le nombre de particules incidentes par stéradian, en se
basant sur le front de la réaction 2Si(d,do)?Si. Ces simulations tenaient notamment compte du
phénoméne de pile-up et de la zone morte des détecteurs.
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Figure 15 : Spectre expérimental obtenu lors de I'irradiation d’un échantillon implanté en 13C par un faisceau de °H de 1,1
MeV. Le détecteur était placé a 135° par rapport a la direction du faisceau incident. La notation utilisée pour identifier les
pics est la suivante : le noyau cible est indicé par la particule émise et le niveau d’énergie du noyau cible dont elle est
originaire. Ainsi la notation 13Cyo correspond a la réaction 3C(d,0,0)*!B.
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Toutes ces données ont alors été injectées dans I’équation 2, permettant ainsi de déterminer la
dose de 3C retenue dans les échantillons. Les résultats obtenus ont été ajoutés a ceux du projet de
recherche, caractérisant les échantillons les moins implantés. La Figure 19 montre ainsi la totalité de
ces résultats sous la forme d’un graphe de la dose retenue en fonction de la dose implantée. Les barres
d’erreur tiennent compte de I'erreur statistique sur la mesure, de I’erreur sur la valeur de la section
efficace ainsi que de I'imprécision sur la mesure du courant et la valeur de I'angle d’incidence.

3.6 Caractérisation par la réaction résonante 3C(p,y)'*N a 1747,6 keV

Une technique RNRA-PIGE a ensuite été utilisée de fagon a établir les profils de concentration en
13C des différents échantillons implantés. Comme lors du projet de recherche, ceux-ci ont été sondés
en profondeur via la réaction *C(p,y)*N, qui présente une résonance trés étroite ([' = 75 eV) a une
énergie de 1747,6 keV dans le systeme laboratoire [27],[37],[49],[50]. Une telle résonance permet
donc, comme évoqué précédemment, d’obtenir une bonne résolution en profondeur lors de la
réalisation des profils.

Pour déterminer une concentration absolue en 3C sur base de ces profils, il est nécessaire de
réaliser des mesures préliminaires sur un échantillon de concentration connue, comme indiqué a la
section 2.2.4. Des mesures ont donc été effectuées sur un échantillon de carbone vitreux. Ce dernier
présentant les abondances isotopiques du carbone naturel, il est caractérisé par une concentration en
13C de 1,07 %, homogéne sur toute son épaisseur. La réaction **C(p,y)*N a donc été induite sur cet
échantillon, a des énergies inférieures et supérieures a I'énergie de résonance.

Pour des énergies inférieures a I'énergie de résonance, la probabilité d’occurrence de la réaction
13C(p,y)**N est trés faible. Les coups détectés a ces énergies sont donc considérés comme du bruit.

Lorsque le faisceau est a I'énergie de résonance, la section efficace augmente brusquement. La
probabilité de réaction **C(p,y)**N entre les protons incidents et les noyaux de *3C situés en surface de
I’échantillon devient donc tres importante et le nombre de coups détectés augmente. Plus en
profondeur dans I’échantillon, les protons perdent de I'énergie et la probabilité de réaction retombe
a son niveau « hors résonance ».

Enfin, lorsque I'énergie des protons est supérieure 1747,6 keV en sortie de I'accélérateur, ils
n’atteignent I'énergie de résonance qu’aprées traversée d’une certaine épaisseur de matiere, au cours
de laquelle le pouvoir d’arrét permet de diminuer leur énergie jusqu’a 1747,6 keV. La situation est
alors différente de celle présentée a la Figure 5 pour des couches minces. En effet, contrairement au
cas d’une couche mince de 3C implantée dans une matrice donnée, qui présente une concentration
élevée en 13C sur une petite portion de I’échantillon seulement, la cible de carbone vitreux utilisée ici
présente une concentration en *C homogéne sur toute son épaisseur. Autrement dit, quelle que soit
la profondeur a laquelle survient la résonance, la concentration en 3C est toujours la méme.

Cette situation est illustrée a la Figure 16, ou les différents schémas placés au-dessus du graphe
montrent la position de la résonance (en rouge) au sein de I'échantillon de carbone vitreux en fonction
de I'énergie des protons incidents. Le graphe visible sur cette Figure résulte quant a lui des mesures
réalisées sur ce méme échantillon. On y distingue deux plateaux, apparaissant en-deca et au-dela de
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I’énergie de résonance. Ceux-ci correspondent respectivement au bruit évoqué précédemment et aux
coups provenant de la résonance.
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Figure 16 : Nombre de coups détectés par uC sur un échantillon de carbone vitreux pour différentes valeurs d’énergie des
protons incidents. Chaque point résulte d’une acquisition de 20 uC. La ROl a été définie de maniére a détecter les y de 9,17
MeV provenant de la désexcitation du 1*N* vers le fondamental. Un schéma illustrant la position de la résonance (en rouge)
a été placé au-dessus de chaque zone d’intérét du graphe.

Calculer la différence entre ces deux plateaux permet de déterminer le nombre de coups par uC
correspondant & une concentration de 1,07 % de 3C. C’est grace a cette donnée que des valeurs
absolues de concentration peuvent étre déterminées sur base des profils. Le nombre de coups
détectés en chaque point de mesure d’un profil peut en effet étre comparé a ce nombre de coups de
référence, duquel peut étre déduite la concentration en 3C.

Les mesures illustrées a la Figure 16 ont été réalisées a I'aide d’un scintillateur inorganique puits
de type Nal(Tl) placé au centre d’un chdteau de plomb utilisé comme blindage passif contre la
radioactivité naturelle. Ce dispositif sera explicité plus en profondeur a la section 4.2.2. Comme illustré
dans la référence [32], la géométrie de détection 4m offerte par ce détecteur permet de détecter
I'entiereté des photons y émis lors de la réaction et ce quelle que soit leur direction. Préalablement
aux mesures, le scintillateur Nal(Tl) a été calibré grace a des sources de *’Cs et de ®°Co. Les énergies
des y émis par ces sources sont respectivement de 662 keV pour le **’Cs et de 1173 keV et 1332 keV
pour le ¢°Co.

Les différents points de la Figure 16 ont donc été obtenus en réalisant des acquisitions a
différentes énergies de faisceau incident, de part et d’autre de I'énergie de résonance. Les spectres
ont été enregistrés a chaque énergie et les régions d’intérét ont été définies de maniére a détecter les
rayons y provenant de la désexcitation du niveau excité a 9,17 MeV du N* vers le niveau
fondamental.
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Des mesures similaires ont ensuite été réalisées sur les échantillons implantés a 8 x 10%, 108 et
1,5 x 108 13C/ecm?. Un faisceau de protons de 6 x 3 mm? a été utilisé, permettant d’obtenir un courant
sur cible de 150 nA. La charge intégrée lors de chaque acquisition était de 2 uC. Des pas en tension de
0,2 keV ont été réalisés.

Comme cela vient d’étre évoqué, la région d’intérét a été choisie pour permettre la détection du
v de 9,17 MeV émis lors de la désexcitation du *N*. Cette zone d’intérét a cependant di étre modifiée
par rapport a celle définie lors du projet de recherche pour la mesure des profils des échantillons moins
implantés. Cette derniére avait en effet été définie entre 7600 et 9200 keV, de maniéere a avoir une
statistique importante et ainsi diminuer I’erreur sur le nombre de coups.

Le probleme avec cette zone d’intérét réside dans I'existence d’une résonance intense a une
énergie Ej;, = 1340 keV. Cette derniere, dont les principales propriétés sont indiquées a la Table 1,
méne a |'émission d’un rayon y de 8,79 MeV. Fondamentalement, ce rayonnement provient de la
réaction *C(p,y)*N et constitue donc une source d’informations sur la présence de **C au méme titre
que le y de 9,17 MeV. Cependant, a cause de la distribution en 3C trés différente entre I'échantillon
de carbone vitreux et les échantillons implantés, ce rayon y de 8,79 MeV ne peut étre émis qu’au sein
de I'’échantillon de carbone vitreux.

Eiab Ey I'em ol’y
(keV) (keV) (keV) (eV)
550,6 8,06 30 9,2
1340 8,79 460 12,8

1747,6 9,17 0,075 14,8

Table 1 : Principales propriétés des résonances les plus intenses dont les y sont émis dans la région d’intérét définie entre
7600 keV et 9200 keV. La force de la résonance est donnée par la grandeur wl’,. Données tirées de la référence [50].

Considérons tout d’abord la distribution en 3C au sein des échantillons implantés. Au vu des
profils déterminés lors du projet de recherche de Master 1, il est vraisemblable d’imaginer que le *C
forme une couche mince proche de la surface et large de quelques centaines de nanometres. En
supposant une couche du type Six*3Cso de 2500 x 10> at/cm? d’épaisseur et en calculant le pouvoir
d’arrét correspondant via SRIM [40], on estime la perte d’énergie du faisceau lors de la traversée de la
couche a environ 10 keV. Autrement dit, un faisceau de protons de 1747,6 keV en sortie de
I'accélérateur atteindra au minimum une énergie de 1736 keV au sein de la couche. Cette valeur reste
bien supérieure a I’énergie Er = 1340 keV de la résonance « parasite ». Les y de 8,79 MeV ne peuvent
donc pas étre émis dans les échantillons implantés.

Comme évoqué précédemment, I'échantillon de carbone vitreux présente par-contre une
concentration en 3C homogéne et ce sur une épaisseur de plusieurs millimétres. Cette épaisseur est
des lors suffisante pour que les protons incidents, dont I’énergie varie entre 1740 et 1765 keV environ
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lors de la mesure du profil, soient ralentis jusqu’a 1340 keV dans une zone contenant toujours 1,07 %
de 3C. Les rayons y de 8,79 MeV peuvent donc étre émis au sein de I'échantillon de carbone vitreux.
L'épaisseur de cette cible est telle que les protons peuvent méme atteindre une énergie de 550,6 keV
correspondant a une autre résonance, dont les propriétés sont également montrées a la Table 1. Les
rayons y émis ont une énergie de 8,06 MeV et sont donc eux aussi détectés dans la région d’intérét
entre 7600 et 9200 keV.

Ceci est d’ailleurs visible a la Figure 17 ou sont comparés des spectres obtenus respectivement
sur le carbone vitreux et sur un échantillon implanté a 108 3C/cm2. On peut observer que les rayons
v de 8,06 MeV apparaissent pour le carbone vitreux mais pas pour I'échantillon implanté.

En définissant la région d’intérét entre 7600 keV et 9200 keV, on détecte ainsi les rayons y de
8,79 MeV et 8,06 MeV lors des mesures sur le carbone vitreux mais pas lors des mesures sur les
échantillons implantés. La conséquence est alors une surestimation du nombre de coups de référence
par uC correspondant a 1,07 % de 13C. Les valeurs de concentration déterminées lors des mesures de
profil sur les échantillons implantés risquent ainsi d’étre sous-évaluées. Pour éviter cela, la région
d’intérét a donc été modifiée et définie entre 8800 et 9200 keV, de maniére a ne plus prendre en
compte ces contributions non désirées. L’erreur statistique sur la mesure est alors plus importante,
mais le rapport signal sur bruit se trouve amélioré.

Pour éviter ou limiter ce genre de problémes liés a la présence de résonances voisines, il est
généralement conseillé de travailler avec des résonances a plus basse énergie. En effet, plus I'énergie
est basse et moins il y a de voies de désexcitation accessibles.

Les profils de concentration en 13C des différents échantillons implantés ont donc été mesurés en
tenant compte de ce changement de région d’intérét. Comme déja évoqué lors du projet de recherche,
le profil expérimental obtenu sur base de ces mesures ne correspond pas encore au profil de
concentration de I'échantillon. Comme illustré dans ce projet de recherche pour les échantillons les
moins implantés, ce profil présente en effet 'allure d’une gaussienne asymétrique (caractérisée par
un coefficient d’asymétrie (skewness) positif).
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Figure 17 : Spectres obtenus lors de I'irradiation d’un échantillon de carbone vitreux (en haut) et d’un échantillon implanté a
108 13C/cm? (en bas) par un faisceau de protons de 1752 keV. Les rayons y de 8,06 MeV émis par une résonance de plus
basse énergie sont uniquement visibles dans le cas du carbone vitreux. Ces mesures ont été réalisées a I'aide d’un détecteur
HPGe de fagon a obtenir une bonne résolution en énergie.
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A ce stade, le profil expérimental correspond en réalité a la convolution de plusieurs grandeurs
qgue sont la largeur de la résonance (75 eV), la résolution en énergie de I'accélérateur (200 eV),
I’étalement énergétique d(l au phénomeéne de straggling et enfin le profil réel de concentration en 13C.

Le signal mesuré peut donc étre décrit par I’équation

R
Y(Ey) = f c(x) F(Ey, x) dx (12)

x=0
dans laguelle R correspond a la largeur de I’échantillon, c(x) au profil réel de concentration en 3C et
ou la fonction F(E, x) tient compte de la largeur de la résonance et de la fonction de straggling
définie sur base des distributions de Vavilov [51]. Ce sont ces distributions et, par conséquent, le

phénoméne de straggling qui sont responsables de I’allure asymétrique du profil mesuré.

Une déconvolution de ce signal a donc été réalisée en utilisant le programme Vavlov [51]. Sur
base des données obtenues lors des mesures sur le carbone vitreux, le programme Mkpro a ensuite
permis de déterminer les valeurs absolues de concentration. Les profils ainsi obtenus sont montrés a
la Figure 18. En intégrant ces profils, il a été possible de réaliser une nouvelle étude de la dose retenue
en fonction de la dose implantée. Ces résultats ont donc été ajoutés a ceux du projet de recherche et

sont montrés a la Figure 19.

3.7 Résultats et discussion
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Figure 18 : Superposition des profils de concentration en 13C des différents échantillons implantés (a 8, 10 et 15 x 107
at/cm?). Les barres d’erreur tiennent compte de I’erreur statistique sur la mesure.
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Figure 19 : Etude de la dose retenue en fonction de la dose implantée. Les points expérimentaux ont été obtenus via les
méthodes NRA et RNRA-PIGE détaillées précédemment. Pour la RNRA-PIGE, les barres d’erreur tiennent compte de I'erreur
statistique sur la mesure. Pour la NRA, elles tiennent compte de I’erreur statistique, de I'erreur sur la section efficace, sur
I"angle d’incidence et sur la charge intégrée. Les simulations ont été réalisées via SRIM et un programme tenant compte de
I’érosion et du gonflement de la cible lors de I'implantation. Deux coefficients de sputtering différents ont été utilisés.

Comme évoqué précédemment, deux points de mesures ont été pris sur chaque échantillon lors
de I'étude par NRA afin de vérifier 'homogénéité latérale des implantations de *C. Comme l'indique
la Table 2, le nombre de coups détectés était trés proche pour tous les points d’'un méme échantillon,
prouvant ainsi cette homogénéité.

Dose 165° point  165° point | 135° point  135° point
implantée 1 2 1 2
(at/cm?)
8 x 107 3151 2992 2861 2822
1018 3605 3636 3334 3427
1,5 x 10'8 6126 6220 5430 5718

Table 2 : Nombre de coups mesurés via la réaction 13C(d,00)*1B pour deux points de mesure sur chaque échantillon implanté.
Deux détecteurs PIPS, placés a 135° et 165° par rapport a la direction du faisceau incident, ont permis de détecter les
particules a. émises lors de la réaction. Ces mesures permettent de confirmer ’lhomogénéité de I'implantation de 13C.
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A la Figure 18, on constate que I'allure des profils de concentration obtenus par RNRA n’est plus
gaussienne, contrairement a ce qui avait été observé lors du projet de recherche (voir Figure 12). Les
résultats montrent en effet un important élargissement des profils, principalement visible pour
I’échantillon le plus implanté. De tels élargissements sont également visibles dans la référence [52],
dans le cas d’une implantation d’ions de bore de 35 keV dans une matrice de silicium. Les profils,
gaussiens pour les doses les plus modérées, s’élargissent lorsque la dose implantée augmente. Ce
phénomeéne est en réalité lié au gonflement de la cible survenant au cours de I'implantation. Dans la
littérature, I'implantation ionique et les changements de volume et de densité qu’elle induit au sein
du matériau irradié sont en effet souvent associés a une expansion de la région implantée, appelée
gonflement [53]. Notons que "apparition de ce phénomene dépend notamment de I'énergie des ions
incidents et du matériau constituant la cible. Ainsi, les profils déterminés par Colaux et al. suite a
I'implantation d’ions de 3C de 400 keV dans une matrice de cuivre montrent une allure gaussienne
méme a des doses supérieures a 1,5 x 10'8at./cm? [35].

Chacun des profils visibles a la Figure 18 montre un maximum de concentration supérieur a 80 %
atomiques de 3C. Un plateau a 90 % atomiques peut méme étre observé dans le cas de I’échantillon
le plus implanté. L'implantation ionique a haute dose permet donc d’atteindre une concentration en
13C trés élevée. Celle-ci reste inférieure aux valeurs obtenues par PVD (de I'ordre de 98 % [53],[64])
mais cette différence est compensée par la meilleure tenue sous faisceau des échantillons obtenus par
implantation ionique. La concentration en 3C de nos références est par-contre bien plus élevée que la
concentration en hydrogene des standards réalisés par Gilles Genard (20 % at. max) et Paul-Louis
Debarsy (35 % at. max) dans le cadre de leur thése. Cela signifie que pour obtenir un méme nombre
de coups au moment de la mesure de la section efficace, il sera possible d’utiliser des intensités de
faisceau moins élevées ou de réduire les temps d’irradiation par rapport a ce qui avait été utilisé lors
de ces théses. Ceci permettra donc vraisemblablement de limiter quelque peu les dégats induits aux
échantillons au cours de la mesure.

La Figure 19 montre quant a elle un excellent accord entre les valeurs de dose retenue obtenues
par NRA et RNRA. Les points coincident (ou, a défaut, leurs barres d’erreur se croisent) pour tous les
échantillons a I'exception de celui implanté a 6 x 10 3C/cm?. La différence qui apparait alors entre
les deux résultats provient peut-étre de l'incertitude liée a certains parametres utilisés lors de la
déconvolution des profils expérimentaux. Parmi ceux-ci, le nombre de coups de référence déterminés
grace au standard de carbone vitreux ou la définition du pouvoir d’arrét de I'’échantillon peuvent par
exemple avoir constitué une source d’erreur. En effet, pour les doses implantées les plus élevées, la
composition de cet échantillon ne peut plus étre approximée par du silicium pur comme c’est le cas
pour les doses inférieures. Une certaine proportion de 3C a ainsi été introduite pour le calcul du
pouvoir d’arrét via SRIM. L’incertitude sur cette valeur mene vraisemblablement a une certaine
imprécision.

Lors du projet de recherche, des simulations ont été effectuées afin de prédire la dose implantée
a partir de laquelle apparaitrait une saturation de la dose retenue. Ces simulations ont été réalisées a
I"aide d’un programme Excel (appelé programme Moments) permettant de simuler des implantations
de 3C en se basant sur des profils déterminés par SRIM. Toutefois, a la différence de SRIM, ce
programme considere |'érosion de la surface de I’échantillon et le gonflement de la couche implantée
qui surviennent au cours d’une implantation a haute dose. La courbe simulée, en rouge sur la Figure 19,
avait alors permis de prédire une saturation a partir d’'une dose implantée de 1,3 x 108 13C/cm?. Les

31



résultats expérimentaux illustrés sur cette méme Figure ne font cependant apparaitre aucune
saturation.

Une comparaison entre les profils de concentration simulés par le programme Moments et les
profils expérimentaux de la Figure 18 nous a permis de constater que I'érosion de la surface étant
grandement surestimée dans la simulation. Celle-ci prédit par exemple une érosion de surface de 148
nm pour |"échantillon le plus implanté, ce qui est loin de correspondre aux résultats expérimentaux.
On déduit de ce constat que le probléme réside vraisemblablement dans la simulation de I'érosion de
la surface.

Cette derniere utilise sur le coefficient de sputtering défini par SRIM et valant 0,48. Contrairement
a SRIM, la référence [54] se base sur des valeurs empiriques pour déterminer le coefficient d’érosion
(sputtering yield). Dans le cas d’une implantation d’ions de carbone de 36 keV dans du silicium, elle
renseigne une valeur de 0,24. De nouvelles simulations ont donc été réalisées avec le programme
Moments en utilisant cette valeur. La courbe obtenue est représentée en vert a la Figure 19.

Cette nouvelle simulation prédit 'apparition de la saturation aux alentours de 3 x 108 3C/cm?
implantés. On observe un trés bon accord entre les points expérimentaux et la courbe simulée, sauf
pour I’échantillon le plus implanté. Pour ce dernier, on peut vraisemblablement suspecter une erreur
sur la lecture courant au moment de I'implantation. Les deux méthodes expérimentales s’accordent
en effet pour montrer que la dose retenue est supérieure a la dose théoriquement implantée, ce qui
est bien slr impossible dans notre cas.

L'apparition de la saturation a une dose aussi élevée signifie qu’une quantité tres importante de
13C peut étre implantée dans les matrices de silicium. Ce résultat peut donc, a premiére vue, étre
considéré comme tres positif. En effet, lors de la mesure de la section efficace, la probabilité
d’occurrence de la réaction 3C(p,y)**N sera d’autant plus importante que la concentration en 3C de
I’échantillon est grande. Ceci est d’ailleurs exprimé par I'équation 13 qui montre qu’a parametres
identiques, le nombre de coups détectés est directement proportionnel a la concentration en 13C.

Cependant, en observant a la Figure 18 les profils obtenus pour les doses les plus importantes,
on constate qu’il ne serait pas judicieux d’implanter plus de 3C. En effet, la cible idéale pour une
mesure de section efficace consisterait en une couche d’épaisseur tendant vers 0 et de concentration
en 13C proche de 100 %. Une telle épaisseur permettrait ainsi une précision maximale sur I'énergie des
protons au moment de la réaction, ce qui est évidemment souhaitable pour une mesure de section
efficace. Une largeur de couche comme celle visible a la Figure 18 pour I’échantillon implanté a 1,5 x
108 13C/cm? entraine une erreur importante sur I'énergie de réaction.

Au vu de ces différentes considérations, il a finalement été choisi de réaliser les mesures de
section efficace sur I’échantillon implanté a 108 *C/cm?2.
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3.8 Profils de concentration et évaluation de la qualité des standards

Il est important de vérifier la bonne tenue sous irradiation de nos références de 3C dans des
conditions de mesure de section efficace. Pour ce faire, le profil de concentration de I’échantillon
implanté a 10 13C/cm? a été établi par RNRA-PIGE avant et aprés de longues irradiations. La Figure 20
montre I'évolution de ce profil avant et aprés irradiation, pour une charge intégrée totale de 6,1 mC.
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Figure 20 : Profils de concentration en 13C avant (triangles bleus) et apres (disques rouges) irradiation. La charge totale
intégrée au cours des mesures est de 6,1 mC. Le faisceau de protons incident couvrait une surface de 18 mm?. Le courant sur
cible était compris entre 150 nA et 500 nA.

Cette Figure montre deux tendances distinctes. Premiérement, on observe que le profil tend a
s’étaler en profondeur. Ce comportement peut vraisemblablement étre attribué a I’échauffement et
aux dégats produits par le faisceau incident au cours de l'irradiation. Deuxiemement, on constate une
diminution globale de la concentration en 3C. La désorption a lieu sur toute la largeur du profil et ne
semble donc pas apparaitre préférentiellement en surface ou en profondeur dans I’échantillon. La
concentration non nulle pour une profondeur inférieure a 250 x 10'° at/cm? semble montrer une
diffusion de 3C vers la surface. Celle-ci indique donc peut-étre une perte de *C au niveau de la surface.

Malgré ces deux effets, la quantité de 3C au sein de I"échantillon varie trés peu au cours de
I'irradiation. L'intégration de ces profils montre en effet que la dose retenue passe de 9,96 x 10/
13C/ecm? 4 9,58 x 107 3C/cm?, soit une perte de 3C de 'ordre de 3,8 %. On peut donc tout a fait
considérer que nos échantillons tiennent bien sous irradiation dans les conditions de mesure utilisées.
Pour déterminer la concentration en 3C intervenant dans le calcul de la section efficace via
I’équation 13, il a été décidé de considérer la moyenne des valeurs déduites de ces profils. La valeur
adoptée était donc de 9,77 x 107 13C/cm?2.

La Figure 21 montre une photographie de I’échantillon prise aprés la longue irradiation. Sur celle-
ci, on observe clairement un noircissement de I’échantillon au niveau de la zone frappée par le faisceau
lors des mesures. Ce phénomene peut étre attribué au carbon build-up. Ce dernier est directement lié
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a la qualité du vide dans lequel se déroulent les mesures. En effet, avant d’arriver sur I'échantillon, il
est possible que le faisceau heurte une espéce chimique provenant du vide résiduel et I'amene ainsi
sur la surface de I'échantillon étudié. Etant donné que de tels contaminants sont généralement des
composés organiques, ceci entraine la formation d’une couche carbonée sur la surface frappée par le
faisceau [1].

Lors de la caractérisation des implantations de 3C par NRA, les spectres obtenus montraient un
pic provenant de la réaction nucléaire 2C(d,p)*3C, permettant de caractériser la présence de *C au
sein de I"échantillon. La réalisation d’une mesure similaire sur I’échantillon implanté & 10 at/cm?
apres la longue irradiation permettrait vraisemblablement d’observer une augmentation du nombre
de coups contenus dans ce pic. Ceci confirmerait alors la contamination en 2C a la surface de
|’échantillon, due au phénomene de carbon build-up [35].

Figure 21 : Photographie de I’échantillon implanté & 108 3C/cm? aprés mesure de la section efficace. La zone noircie
correspond a la zone frappée par le faisceau de protons lors des mesures. Ce noircissement provient vraisemblablement du
phénomeéne de carbon build-up. En bleu et en vert sont respectivement représentés les contours de la zone amorphisée et de
la zone implantée en 13C.
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4 Mesure de la section efficace

4.1 Mise en contexte et état de I’art

Au début de ce travail, nous avons mentionné que la réaction *C(p,y)**N intervenait dans le cycle
CNO, qui est un processus proposé par Bethe en 1939 pour expliquer la fusion de I'hydrogéne en
hélium dans les étoiles chaudes et massives (T > 2 x 107 K) [3]. C'est en effet dans ce type d’étoiles que
le cycle CNO, en compétition avec la chaine p-p, est le processus dominant. La fusion de I’hydrogéne,
constituant principal d’une étoile jeune, se déroule pendant la plus grande partie de la vie de I'étoile.
Pendant cette période, elle appartient a la séquence principale du diagramme de Hertzsprung-Russel,
qui permet de classifier les étoiles en fonction de leur température et de leur luminosité. Comme son
nom l'indique, dans le cycle CNO, la fusion de I’hydrogéne est catalysée par le carbone, I'azote et
I’oxygéne, formant ainsi le cycle de réactions représenté a la Figure 22.
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Figure 22 : Représentation du cycle CNO. Image obtenue a I'adresse
https://commons.wikimedia.org/wiki/File:CNO_Cycle.svg#/media/Fichier:CNO_Cycle.svg

La réaction *C(p,y)**N est trés importante car c’est elle qui permet de fournir le *N utile a la
réaction “*N(p,y)**0, qui est la plus lente du cycle CNO. C’est donc cette réaction qui régit en bonne
partie le temps de vie de I'étoile. Il est dés lors important de connaitre la quantité de N présente au
sein de I’étoile au cours de son évolution. La réaction *C(p,y)**N joue également un réle au niveau du
s-process, qui est un processus survenant dans les étoiles de type AGB (branche asymptotique des
géantes) et conduisant a la nucléosynthése de nombreux éléments chimiques. En effet, ce processus
repose sur la capture de neutrons lents pour former des éléments lourds. Or, la principale source de
neutrons lents dans les étoiles AGB est la réaction *C(a,n)*®0 [7]. La réaction *C(p,y)**N est donc en
compétition directe avec cette derniére car elle peut consommer le *C qui lui est nécessaire [55],[56].

En laboratoire, il est possible de déterminer la section efficace d’une réaction de capture radiative
en mesurant le nombre de rayons y émis pour différentes énergies de projectile. En partant d’une
définition de la section efficace différentielle et en supposant une transition pour laquelle la
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distribution angulaire des y émis est isotrope, la section efficace de réaction peut étre donnée par
I'expression

o= f M (13)

“e[B3CI Ny

dans laquelle f représente I'inverse du facteur de branchement associé a la transition étudiée, N, le
nombre de photons y détectés, € I'efficacité du détecteur, [13C] la concentration en 3C exprimée en
at/cm? et N, le nombre de particules incidentes. Le détail du calcul pour arriver a cette expression est
donné dans les theses de Gilles Genard et Paul-Louis Debarsy. Notons que la mesure des rayonnements
vy émis n’est pas la seule fagcon de déterminer la section efficace de réactions de capture radiative. Le
dispositif ERNA, utilisé dans la référence [7], permet par exemple d’établir ces sections efficaces par
mesure des noyaux de recul.

Pour déterminer les taux de réactions stellaires, les astrophysiciens théoriciens ont besoin des
valeurs de section efficace a basse énergie, et plus particulierement a I'énergie de Gamow. Celle-ci,
déja évoquée dans l'introduction, correspond en réalité a la superposition de la distribution de
Maxwell-Boltzmann (qui régit la distribution en vitesse et donc en énergie des espéces impliquées dans
la réaction) et de la probabilité de pénétration (par effet tunnel) de la barriere coulombienne. Ce
dernier parametre correspond en fait a la section efficace de la réaction considérée. Cette fenétre de
Gamow est représentée a la Figure 23 dans le cas de la réaction *C(p,y)**N se déroulant a une
température de 2 x 107 Kelvin. Dans les conditions qui nous occupe, le taux de réaction maximal
apparait vers 25 keV dans le systeme centre de masse.

Etant donné qu’il est virtuellement impossible de mesurer la section efficace a de telles énergies,
la méthode habituellement utilisée consiste a réaliser des mesures aux énergies les plus basses
possibles, puis a réaliser une extrapolation jusqu’a I’énergie de Gamow. Généralement, cette
extrapolation ne se fait pas sur la section efficace 6(E) mais sur un facteur qui lui est directement
proportionnel, appelé facteur astrophysique et défini par

S(E) =o(E) E 2m (14)

ou les énergies sont exprimées dans le systéme centre de masse et ou le facteur 1 correspond au
parametre de Sommerfeld qui peut étre défini comme

pe?
n=oazZyZ, 2F (15)

ou a représente la constante de structure fine, Z; le numéro atomique du noyau i et pLla masse réduite

de ces deux noyaux [6],[57]. En effet, |le facteur astrophysique varie moins avec I'énergie que la section
efficace, ce qui facilite I'extrapolation aux basses énergies.
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Figure 23 : Distribution de Maxwell-Boltzmann a une température de 2 x 107 K (en noir) et probabilité de pénétration de la

barriére coulombienne par effet tunnel dans le cas d’une réaction entre un proton et un noyau de 13C (en rouge). La courbe

bleue, qui correspond au produit de ces deux grandeurs, montre I'apparition du pic de Gamow a une énergie d’environ 25
keV dans le systeme centre de masse. C’est a cette énergie que le taux de réaction est maximal, dans les conditions

considérées. lllustration tirée de [1].

La mesure de la section efficace de la réaction *C(p,y)**N a déja fait I'objet de plusieurs
publications [9], [11]-[13], [58]. Les différentes mesures réalisées permettent aujourd’hui de couvrir
une gamme d’énergie s’étendant de 900 keV a 90 keV dans le systéeme centre de masse. L’article faisant
office de référence dans ce domaine est sans aucun doute celui publié par King et al. en 1994 [9]. Ces
auteurs sont en effet les seuls a avoir étudié toutes les voies de désexcitations du noyau “N" tandis
gue les autres se sont concentrés uniquement sur la transition entre |'état excité a 8,06 MeV et I'état
fondamental. lls ont également étudié la distribution angulaire des rayons y émis lors de cette
transition et ont pu vérifier qu’elle était isotrope. Gilles Genard a lui aussi effectué cette vérification
dans le cadre de sa thése. Cette indépendance vis-a-vis de I'angle de détection justifie donc I'utilisation
de I'’équation 13.

Depuis Iarticle de Gilles Genard [58], aucune mesure de section efficace de la réaction *C(p,y)**N
n’a fait 'objet d’une publication. Cependant, les auteurs de la référence [59] publiée en décembre
2021 indiquent que le laboratoire LUNA a récemment procédé a de nouvelles mesure de cette section
efficace, en utilisant des cibles solides. Un premier set de mesures réalisées avec un détecteur HPGe
en géométrie proche leur aurait permis d’atteindre une énergie de 80 keV dans le systeme laboratoire.
Dans cet article, les auteurs avancent également avoir réalisé une seconde session de mesures a |'aide
d’un scintillateur BGO (germanate de bismuth BisGes0i1;) qui leur aurait permis d’atteindre des
énergies encore plus basses. Au moment de la publication, les données étaient toujours en cours de
traitement et aucun résultat n’avait été publié.

Sur base des mesures de section efficace réalisées, certains auteurs précédemment cités ont
extrapolé le facteur astrophysique a basse énergie. C'est notamment le cas de King et al. [9], Vogl [10],
Genard et al. [58] ainsi que Paul-Louis Debarsy dans le cadre de sa these [1]. D’autres auteurs n’ont
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pas réalisé eux-mémes de mesure de la section efficace, mais ont repris les résultats d’autres
publications et ont procédé a leur propre extrapolation du facteur astrophysique. C'est notamment le
cas de Mukhamedzanov et al. [56], Chakraborty et al. [60] et Li et al. [61] mais aussi de Bertulani et
Guimaraes [62] et plus récemment de Moghadasi et al. [63]. Toutes ces extrapolations ménent a des
valeurs relativement différentes du facteur astrophysique a énergie nulle S(0). La valeur déterminée
par Gilles Genard est la plus basse de toutes.

Comme nous l'avons déja évoqué précédemment, Gilles Genard et Paul-Louis Debarsy sont les
seuls auteurs a avoir mesuré cette section efficace en cinématique inverse, c’est-a-dire en irradiant
une cible riche en hydrogéne a 'aide d’un faisceau d’ions de 3C. On peut tout de méme évoquer le
travail de Galster et al., qui ont également utilisé la cinématique inverse pour étudier cette réaction
[38]. Leurs mesures n’étaient toutefois que des mesures relatives, utilisées pour valider une cible
gazeuse de H,, et ne cherchaient pas a descendre a des énergies d’intérét astrophysique.

La Figure 24 compare les valeurs du facteur astrophysique obtenues par différents auteurs.
Notons que les données représentées correspondent uniquement a la transition de I'état excité a 8,06
MeV vers I'état fondamental. On constate trés clairement sur cette figure que les résultats obtenus
par Genard et Debarsy sont systématiquement plus bas que ceux déterminés par les autres auteurs,
dans la gamme d’énergie comprise entre 250 et 450 keV. A plus haute et plus basse énergie, leurs
valeurs rejoignent celles de la littérature (les barres d’erreur se croisent). Ce résultat est d’autant plus
interpelant que Genard et Debarsy sont les seuls a avoir mesuré cette section efficace en cinématique
inverse. L'objectif de nos mesures, réalisées en cinématique directe, est donc de déterminer sil’origine
de cette différence réside dans I'utilisation de la cinématique inverse ou si d’autres explications
doivent étre envisagées.
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Figure 24 : Valeurs du facteur astrophysique de la réaction 3C(p,y)**N obtenues par différents auteurs. Seules les valeurs de
Genard et al. et de Debarsy ont été obtenues en cinématique inverse. Les données correspondent ici a la transition de I’état
excité a 8,06 MeV et I'état fondamental.
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4.2 Systeme de détection
4.2.1 Choix du détecteur

Une fois la cible choisie, il est nécessaire d’identifier le détecteur le plus adapté a la mesure que
I’on souhaite réaliser. Dans le cadre de mesures bas-bruit, la caractéristique a privilégier est sans aucun
doute la résolution. Plus celle-ci est élevée et meilleur sera le rapport signal sur bruit.

Cette nécessité d’avoir une excellente résolution en énergie nous a ainsi poussé a opter pour un
détecteur High Purity Germanium, ou HPGe. Ces derniers se distinguent en effet par leur résolution,
bien meilleure que celle des scintillateurs Nal(Tl) tels qu’utilisés pour réaliser les profils évoqués dans
un point précédent. Ces scintillateurs se distinguent par-contre par leur excellente efficacité de
détection [64], [65].

Des mesures de calibration ont été réalisées en placant une source de ®Co a proximité de ces
détecteurs. Pour rappel, le ®°Co se désintégre en ®°Ni* par émission d’un électron ™. Cet état excité
du nickel rejoint alors I’état fondamental par émission successive de deux rayons v de 1,173 MeV et
1,332 MeV [66]. Les spectres obtenus sont montrés a la Figure 25 ol peut étre clairement observée la
différence de résolution entre les détecteurs. Celle-ci peut étre déterminée en mesurant la largeur a
mi-hauteur (FWHM) des pics provenant de la source de %°Co. Le HPGe présente ainsi une résolution de
1,92 keV a 1332 keV tandis que celle du Nal(Tl) s’éléve a 89,73 keV a la méme énergie®.

Comme cela a déja été évoqué plus haut, les spectres obtenus par spectroscopie gamma
présentent souvent des pics ne correspondant pas directement aux transitions caractéristiques des
noyaux étudiés, mais provenant plutot de comportements particuliers des rayonnements y au sein du
détecteur. La section 2.2.5 a par exemple déja abordé les pics de single escape et de double escape. Le
spectre de la Figure 25 mesuré avec le détecteur HPGe présente lui aussi certains pics particuliers dont
il peut étre intéressant d’expliquer I’origine.

Pour commencer, on peut voir sur ce spectre un ensemble de trois pics, a des énergies respectives
de 2346 keV, 2505 keV et 2664 keV. Ces pics sont dus au phénoméne de pile-up, déja évoqué dans le
point précédent. Celui-ci survient lorsque deux rayonnements (ou deux particules) parviennent au
détecteur en étant séparés par un intervalle de temps inférieur au temps nécessaire pour que ces deux
informations soient distinguées. Dans cette situation, le détecteur ne parvient donc pas a distinguer
les deux rayonnements d’énergies respectives a et b keV et considere ainsi avoir détecté un seul
rayonnement d’énergie (a + b) keV. Les trois pics abordés ci-dessus proviennent donc
respectivement de la superposition d’'uny de 1173 keV et d’'un y de 1332 keV (pic a 2505 keV), de deux
v de 1173 keV (pic a 2346 keV) et de deux y de 1332 keV (2664 keV).

4 En termes simples, cela signifie que ce détecteur HPGe est capable de distinguer deux radiations de 1332
keV et 1333,92 keV. Le scintillateur Nal(Tl), quant a lui, ne peut distinguer un rayonnement de 1332 keV de tous
ceux se trouvant dans un intervalle de 45 keV de part et d’autre de ce dernier.
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Figure 25 : Spectre de calibration obtenu en plagant une source de °Co a proximité d’un détecteur HPGe (en noir) et d’un
scintillateur Nal(Tl) (en rouge). Les géométrie et temps d’acquisition ne sont pas les mémes pour les deux mesures.

A 960 keV et 1117 keV peuvent étre observés les fronts Compton respectifs desy de 1173 et 1332
keV du ®°Co. En effet, nous savons que l'effet Compton fait partie des principaux mécanismes
d’interaction des photons avec la matiere. Pour des photons d’énergie intermédiaire, comme ceux
émis par les sources qui nous occupent, ce mécanisme est méme dominant (voir Figure 7). Les photons
se propageant dans le détecteur HPGe sont donc tout a fait susceptibles de subir I'effet Compton. Ce
dernier, pour rappel, consiste en une diffusion inélastique d’un photon par un électron de la matiére
traversée. La diffusion est dite inélastique étant donné que le photon perd de I'énergie lors du
processus. En considérant que ce dernier est diffusé a un angle 8 par rapport a la direction incidente,
I’énergie du photon aprés diffusion est donnée par

Ey
Ey' = E (16)
Y —
1+ — (1—-rcos )

ou E, et Ey, correspondent respectivement a I'énergie du photon avant et apres diffusion et ou mec?

correspond a I'énergie de masse au repos d’un électron.

Les photons y subissant I'effet Compton dans le détecteur vont ainsi étre diffusés aléatoirement
dans toutes les directions (autrement dit selon toutes les valeurs possibles de I’angle 8). Sur le spectre,
ceci mene a I'apparition d’un fond Compton ou continuum Compton couvrant toutes les énergies E. s

accessibles a partir d’'une E,, donnée.

Le front Compton correspond a la plus haute valeur d’énergie de ce continuum, c’est-a-dire a la
valeur de 0 pour laquelle I'énergie déposée dans le détecteur est maximale. Puisqu’elle est définie
comme E, — Es, on déduit que I'énergie déposée est maximale lorsque I'énergie E/ du y diffusé est
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minimale. Autrement dit, par I'Equation 16, le front Compton correspond a un angle de diffusion 6 =
180°. Le photon est alors rétrodiffusé tandis que I'électron Compton est diffusé vers I'avant.

Notons que I'existence de ce fond Compton est également conditionnée par les dimensions du
détecteur. Pour qu'’il apparaisse, il est en effet nécessaire que le photon diffusé quitte le détecteur,
comme cela est illustré a la Figure 6. L’énergie déposée dans le détecteur provient alors uniguement
de I'électron diffusé, ce qui donne naissance au fond Compton. Dans le cas hypothétique d’'un
détecteur aux dimensions infinies entourant une source, il serait impossible pour le photon diffusé de
quitter le détecteur. Toute I'énergie serait donc déposée au sein du détecteur et seul le full energy
peak apparaitrait sur le spectre [28].

Enfin, le pic visible aux alentours de 218 keV correspond au pic de rétrodiffusion. Son origine
réside dans l'interaction des photons émis par les sources avec les matériaux qui entourent le
détecteur (par exemple « I'enveloppe » du détecteur). Ces photons y subissent I'effet Compton,
dominant a ces énergies, et sont donc diffusés a des angles allant jusqu’a 180°. Ces photons diffusés
de basse énergie peuvent alors se retrouver dans le détecteur, formant ainsi le pic de rétrodiffusion
[29].

4.2.2 Systeme bas-bruit

Comme cela a été évoqué a plusieurs reprises, la section efficace de la réaction *C(p,y)*N
diminue a basse énergie, ce qui provoque une importante chute du taux de comptage. A de telles
énergies, les mesures sont donc trés sensibles au bruit environnant. Ce dernier peut avoir différentes
origines, parmi lesquelles on retiendra principalement la radioactivité naturelle, les rayonnements
cosmiques et le bruit électronique. Durant leur thése, Gilles Genard et Paul-Louis Debarsy ont
développé un systéme de détection bas-bruit permettant de réduire de plusieurs ordres de grandeur
I'influence de ces différentes sources de bruit. Ce point a donc pour objectif d’expliquer brievement
les différents types de bruit ainsi que les moyens développés par Genard et Debarsy pour s’en
affranchir. Pour des explications plus détaillées et une caractérisation précise de ce dispositif, nous
invitons le lecteur a consulter les theses [1],[2] et les références qui s’y trouvent.

4.2.2.1 Radioactivité naturelle

La radioactivité naturelle est partout autour de nous, depuis I'air que nous respirons jusqu’au sol
sur lequel nous marchons en passant par les briques qui construisent nos laboratoires. Cette
radioactivité provient donc de la présence, dans notre environnement, de noyaux instables tels que le
0K, le 2°8Tl, le #'*Bi ou encore le ?Rn [67]. De maniére générale, I'énergie des rayons y constituant la
radioactivité naturelle est comprise entre 0 et 3 MeV.
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O Plomb ultra-basse activité {10 Bg/kg) (2 cm)
B Cuivre (2 mm)

B Plexiglas (4 mm)

O Espace central ol se place le détecteur

Figure 26 : Représentation des différentes couches constituant le chdteau de plomb. lllustration inspirée de [1].

Pour lutter contre cette source de bruit, Gilles Genard et Paul-Louis Debarsy ont développé un
blindage passif® constitué d’un chateau de plomb permettant d’atténuer la contribution de la
radioactivité naturelle au signal d’intérét. La réaction se déroule alors au centre du chateau de plomb,
ou est également placé le détecteur qui est situé juste devant la cible irradiée. La Figure 26 montre
que ce dispositif est en réalité constitué de plusieurs couches de matériaux et de roles différents.

Les deux épaisses couches de plomb permettent ainsi d’atténuer fortement les rayons y d’énergie
inférieure a 3 MeV provenant de la radioactivité naturelle. Ces photons interagissent en effet avec le
plomb via les 3 mécanismes décrits a la section 2.2.5. L’utilisation d’'un matériau de numéro atomique
élevé permet de maximiser la probabilité d’effet photoélectrique. Le choix de plomb (ultra-) basse
activité pour ces couches n’est pas anodin. L’émission de rayonnements B~ par le 2°Pb (isotope peu
présent dans le plomb basse activité) peut en effet entrainer I'émission de rayons X par
Bremsstrahlung et ainsi polluer le signal d’intérét. Rappelons en effet que la section efficace de
Bremsstrahlung est proportionnelle au numéro atomique de la cible («x Z?) et inversement

. . N 1
proportionnelle a la masse du projectile (« W)'
z

La couche de cuivre permet ainsi d’arréter ces éventuels B~ émis par le plomb tout en limitant la
production de RX par Bremsstrahlung grace a son numéro atomique relativement faible. Enfin, le role
du plexiglas est de stopper les neutrons qui pourraient étre produits par l'interaction des
rayonnements cosmiques (muons) avec le plomb.

4.2.2.2 Rayonnements cosmiques

Notre planete est en permanence bombardée par un ensemble de particules de haute énergie
provenant de I'espace appelé rayonnement cosmique primaire. Ce dernier est constitué
majoritairement de particules chargées telles que des noyaux d’hélium, des électrons ou encore des
protons, qui le composent a environ 90 % [68]. L'interaction de ces particules avec les molécules de
I’'atmosphere provoque I'émission de gerbes de particules secondaires au sein de la haute atmosphére.

5 A la différence d’un blindage actif, le blindage passif repose uniquement sur le matériau dont il est
constitué et ne nécessite aucun traitement ultérieur du signal.
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On parle alors de rayonnement cosmique secondaire. Celui-ci est notamment constitué de pions (ou
mésons ) qui, en se désintégrant, vont produire des muons a une altitude d’environ 15 kilomeétres au-
dessus du niveau de la mer.

Les muons sont généralement considérés comme des électrons lourds car ces deux particules
partagent un grand nombre de propriétés physiques, bien que la masse du muon s’éléve a 105,66
MeV/c? et soit ainsi 207 fois plus importante que celle de I'électron. Les muons ont une durée de vie
de l'ordre de 2,2 ps et se désintégrent selon la relation

W = e +Ve-+v, (17)

dans laquelle v est un antineutrino électronique et v, un neutrino muonique. Malgré ce temps de vie
trés court, les muons constituent le flux de particules chargées le plus abondant au niveau de la mer
(1 muon/minute/cm?). Ceci peut étre expliqué par I'énergie trés importante des muons au moment de
leur émission (de I'ordre de quelques GeV) et par leur vitesse proche de celle de la lumiére qui permet
d’utiliser un raisonnement relativiste.

Comme toutes les particules chargées, les muons interagissent avec la matiére selon trois
mécanismes principaux que sont [|'excitation/ionisation (interaction électromagnétique), le
Bremsstrahlung et la création de paires. En traversant un détecteur, un muon peut déposer des
guantités importantes d’énergie (de I'ordre de la dizaine de MeV selon la taille du détecteur), ce qui
induit bien évidemment I'apparition de bruit dans le signal d’intérét. De tels ordres de grandeur
peuvent paraitre trés importants, en particulier par rapport a I’énergie des rayons y considérés dans
ce travail, mais ils ne correspondent qu’a une petite fraction de I'énergie des muons, qui est encore de
I'ordre du GeV apres traversée de I'atmospheéere. Les muons sont donc caractérisés par un pouvoir de
pénétration dans la matiére trés important, rendant presque impossible I'utilisation d’un blindage
passif pour s’en prémunir. Pour cette raison, certains laboratoires se sont installés a plusieurs
centaines de métres sous terre afin d’atténuer ce flux de muons. Citons par exemple le laboratoire
LUNA, établi sous la montagne Gran Sasso, en ltalie. Dans ce laboratoire, situé a 1400 metres de
profondeur, le flux de muons est diminué de 6 ordres de grandeur [67].

Une autre possibilité consiste a utiliser une méthode de blindage actif [69]. Un tel blindage
consiste a entourer le détecteur principal (ici le HPGe) d’un autre détecteur sensible aux particules
chargées (par exemple un scintillateur organique) et a les mettre en anticoincidence. Cela signifie que
si un événement est mesuré au niveau des deux détecteurs endéans un intervalle de temps
relativement court, ce dernier est retiré du spectre du détecteur vy. Le dispositif développé au LARN,
illustré a la Figure 27, utilise deux scintillateurs plans et un scintillateur hémicylindrique de maniere a
couvrir toute la région du chateau de plomb accessible par les muons atmosphériques. Ces derniers
présentent en effet une distribution en cos?0, ou 0 correspond a I'angle zénital. Au vu de leur
important pouvoir de pénétration, seuls les muons sont capables de traverser les épaisses couches de
plomb du blindage passif et ainsi d’étre comptabilisés par les scintillateurs et le détecteur y au centre
du chateau de plomb. Les événements détectés en coincidence par les scintillateurs et le détecteur
HPGe peuvent donc étre attribués aux muons avec une grande certitude.
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Figure 27 : Photographie du systéme de détection bas-bruit développé au LARN. On peut y observer le détecteur HPGe et le
chdateau de plomb entouré par le scintillateur hémicylindrique et deux scintillateurs plans. Illustration tirée de [1].

4.2.2.3 Bruit électronique

Cette troisieme source de bruit se manifeste principalement par une diminution de la résolution
du détecteur ou encore par des oscillations du signal. De telles oscillations sont généralement dues a
des problemes d’impédance des cables transportant le signal. En effet, dans le cas ou deux cables
d’'impédance différentes sont raccordés, il est possible qu’une partie du signal soit réfléchie au niveau
de l'interface.

De maniere générale, pour limiter le bruit électronique, il est conseillé de réduire au maximum la
longueur des cables utilisés. Une solution consiste également a numériser le signal le plus rapidement
possible en sortie du détecteur, de fagon a ce qu’il ne doive pas parcourir des dizaines de metres de
cables avant d’atteindre un ADC (analogic to digital converter). Cette digitalisation rapide a été rendue
possible par la chaine de détection numérique développée par Paul-Louis Debarsy dans le cadre de sa
these. En effet, en sortie du détecteur, le signal doit parcourir seulement quelques dizaines de
centimetres avant d’atteindre un pré-amplificateur qui inverse le signal et 'amplifie Iégerement. La
numeérisation a ensuite lieu dés la sortie du pré-amplificateur. A titre de comparaison, la chaine de
détection analogique ne procéde a la digitalisation du signal qu’apres que ce dernier ait parcouru
plusieurs dizaines de métres de cable et ait été traité par différents éléments électroniques (pré-
amplificateur, amplificateur, ...). Pour plus de détails concernant la chaine de détection numérique, le
lecteur est invité a consulter la référence [1].

Notre mode opératoire présente une légere simplification (et donc une amélioration) par rapport
a celui utilisé par Paul-Louis Debarsy. Contrairement a lui, nous avons superposé les signaux provenant
des différents scintillateurs et les avons introduits dans le méme canal du digitiser. De ce fait, il est
beaucoup plus facile de générer I'anti-coincidence.
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4.3 Mesure de l'efficacité du détecteur HPGe

4.3.1 Utilisation de sources radioactives calibrées

Pour déterminer des valeurs absolues de section efficace lors d’'une mesure, il est nécessaire de
connaitre I'efficacité de détection du détecteur utilisé. Ce parameétre, noté ¢, intervient d’ailleurs dans
I’équation 13. En termes simples, I'efficacité de détection peut étre définie comme la fraction des
rayons y émis par une source qui sont réellement détectés par le détecteur. L’efficacité peut donc étre
définie par

N. détectés
e(E) = ———— (18)
Ny émis
ou Ny geétectés correspond au nombre de y détectés dans le full energy peak défini précédemment et
ou Ny ¢mis représente le nombre de y émis par la source. Cette équation exprime aussi la dépendance
en énergie de I'efficacité. Cette derniére varie en effet selon I'énergie des rayons y mesurés.

Pour notre mesure de section efficace, cette donnée permet donc de faire le lien entre le nombre
de rayons y détectés par le HPGe et le nombre d’occurrences réelles de la réaction nucléaire
13C(p,y)**N. L’expression donnée a I’équation 18 ne tient pas compte de la géométrie de détection ce
qui signifie que I'efficacité de détection doit étre redéterminée pour chaque nouvelle position du
détecteur par rapport a la source. Il est cependant possible de définir I'efficacité intrinseque du
détecteur qui dépend explicitement de I'angle solide de détection. Celle-ci est alors donnée par
I’expression

Ny gétectes 4T
g(F) = et 7~ (19)
Ny émis Q

dans laquelle Q est I'angle solide du détecteur.

La mesure de I'angle solide de détection est assez ardue et souvent entachée d’une erreur non
négligeable. Pour étre indépendant de cette valeur, nous avons choisi de mesurer |'efficacité avec la
méme géométrie que celle utilisée lors des mesures de section efficace. Le chateau de plomb a donc
été positionné de maniére a placer le détecteur au plus preés du porte-échantillons. Des sources
radioactives calibrées de ®°Co (0,261 MBq), *Ba (23,37 kBq), *>2Eu (2,20 kBq) et ***Am (0,380 MBq)
ont successivement été insérées a la place de I'échantillon de 3C. Leurs facteurs de branchement sont
connus. Ces sources ont été choisies pour obtenir de nombreux points de mesure entre 59,5 et 1408,01
keV [70]-[72]. Généralement, les rayons y émis par des sources radioactives ne permettent cependant
pas de dépasser 3,5 MeV [73].

Une acquisition a donc été réalisée a I'aide du détecteur HPGe pour chacune des sources. Puisque
I’on connait précisément leur activité et les rapports de branchement des différentes raies v, il est
possible de déterminer le nombre de photons émis par la source dans chacune de ces raies. Celui-ci
est alors comparé au nombre de y détectés dans ces régions par le HPGe et le rapport des deux permet
de déterminer I'efficacité du détecteur aux différentes énergies. Les résultats obtenus sont illustrés a
la Figure 28.
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L'efficacité du HPGe a ensuite été simulée a I'aide du code Geant4 [74]. Ce dernier a permis de
modéliser le détecteur, le porte-échantillon, le systéme bas-bruit et la source de photons y de sorte
de l'évolution de [I'efficacité en fonction de I'énergie de ces photons a pu étre déterminée
théoriqguement. Les données obtenues sont montrées a la Figure 28.
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Figure 28 : Evolution de I'efficacité du détecteur HPGe en fonction de Iénergie des photons y détectés. Les points
expérimentaux (disques rouges) ont été obtenus en utilisant des sources calibrées de ¢9Co, 133Ba, 152Eu et 24’ Am. Le point
obtenu grdce au y a 8,06 MeV de la réaction 13C(p,y)**N est également montré. Les points simulés ont quant a eux été
déterminés grdce au code Geant4. Les données expérimentales et théoriques ont été ajustées a I'aide d’un polynéme de
degré 8.

Pour mesurer la section efficace de la réaction *C(p,y)**N, nous nous intéressons au rayon y émis
a 8,06 MeV. C’est donc I'efficacité a 8,06 MeV qui doit étre déterminée ici. Pour ce faire, une possibilité
consisterait a utiliser la valeur déterminée par Geant4 a cette énergie. Bien que les données
expérimentales et théoriques suivent la méme allure générale, la Figure 26 montre que ces points ne
donnent pas les mémes valeurs d’intensité. On observe en effet un léger décalage entre les points
expérimentaux et simulés. Entre ces deux ensembles de résultats, c’est aux données expérimentales
qu’il faut préférentiellement faire confiance puisqu’elles ont été obtenues dans une géométrie
identique a celle qui sera utilisée pour la mesure de la section efficace.

En termes d’évolution en fonction de I'énergie, il est par-contre tout a fait raisonnable de croire
aux valeurs simulées. Dans sa these, Paul-Louis Debarsy se base sur un article de Molnar et al. [72] et
propose d’ajuster les données simulées par Geant4 a I'aide d’un polynéme de degré 8 de la forme

8
log0(2) = ) Bi(logio(E))’ 20)
i=0
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Ce polynéme, illustré a la Figure 28 par la courbe grise, s’ajuste parfaitement aux points
théoriques. Il est alors possible d’ajuster le méme polyndme aux données expérimentales en lui
appliquant un facteur de normalisation. Si on note Pg(X) le polyndme défini a I’équation 20, on peut
exprimer I'ajustement de |'efficacité aux données expérimentales comme [2] :

e(E) = a 10Ps(X) (21)

La valeur du facteur de normalisation a pour laquelle cette expression s’ajuste au mieux aux
données expérimentales est de 0,81. La courbe correspondant est visible en rouge a la Figure 28. Cet
ajustement a finalement permis de déterminer une efficacité de 5,79 x 10 pour une énergie de 8,06
MeV.

4.3.2 Utilisation de la réaction *C(p,y)'*N

Comme évoqué au point précédent, la faible gamme d’énergie (< 3,5 MeV) couverte par les
sources radioactives rend souvent difficile la détermination de I'efficacité d’un détecteur a haute
énergie. Une autre méthode consiste donc a utiliser des réactions nucléaires pour obtenir des rayons
v d’énergie supérieure. Les références [72] et [73] évoquent par exemple I'utilisation des réactions
“N(n,y)**N et ¥Al(p,y)®Si offrant une grande variété de raies y d’intensités relatives connues sur une
gamme comprise entre 1,5 et 10,8 MeV. Dans le cas qui nous occupe, il est possible d’utiliser la
résonance a 550,6 keV de la réaction 3C(p,y)*N.

En effet, bien que les mesures de section efficace de cette réaction montrent des différences
systématiques a basse énergie, les valeurs déterminées au maximum de la résonance sont toujours du
méme ordre de grandeur. Ce point peut donc étre utilisé comme référence pour calculer I'efficacité
du détecteur HPGe a 8,06 MeV. Pour ce faire, I'’équation 13 peut étre réécrite comme

e = f,— (22)

“o [B3C] N,
ou f représente I'inverse du facteur de branchement de la transition considérée (ici 8,06 MeV vers
I’état fondamental), N, le nombre de rayons y détectés durant le preset, o la section efficace exprimée

en [b], [13C] la concentration en 13C exprimée en [at/cm?] et N, le nombre de protons incidents.

La valeur de f; choisie est I'inverse du facteur de branchement de 80,3 % défini par Ajzenberg-
Selove dans la référence [50]. Cette valeur correspond a celle déterminée par Paul-Louis Debarsy (1,25)
et est trés proche de celle établie par Gilles Genard (1,23). Rappelons que ces derniers ont tous les
deux remesuré les facteurs de branchement associés aux différentes transitions possibles de I'état
excité a 8,06 MeV du *N* vers |'état fondamental. La section efficace choisie correspond quant 3 elle
a la moyenne des valeurs déterminées au maximum de la résonance par Genard [58], King et al. [9] et
Vogl [10]. Cette valeur s’éléve donc a 9,47 x 10 b. Le nombre de particules incidentes a simplement
été déterminé en divisant le preset par la charge élémentaire, les protons incidents étant des particules
d’état de charge ¢ = 1. Enfin, pour ce qui est de la concentration en 13C, deux échantillons différents,
respectivement implantés 3 6 x 10%” et 108 13C/cm?, ont été utilisés pour la mesure.
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Pour plus de précision, la région d’intérét a été définie sur une gamme d’énergie trés étroite,
centrée sur le pic a 8,06 MeV. Comme expliqué précédemment, ceci a pour inconvénient de diminuer
la statistique mais permet d’améliorer le rapport signal sur bruit.

Les mesures réalisées sur les deux échantillons ont permis d’obtenir des valeurs d’efficacité
trés proches I'une de I'autre. La valeur moyenne de ces résultats est de 5,45 x 1073, L’erreur relative
sur cette grandeur, dont la méthode de calcul sera donnée au point 6.1 en annexe, est de 13,8 %. Cette
valeur, trés importante par rapport aux 4 % déterminés par Paul-Louis Debarsy et aux 3,6 % de Gilles
Genard, s’explique simplement par la méthode utilisée. La méthode des sources radioactives utilisée
au point précédent n’est entachée que de quelques sources d’erreur assez minimes (erreur sur les
données fournies par Geant4, la position du détecteur, les sections efficace d’interaction et
I'ajustement) [1]. Toutes ces erreurs relatives sont de I'ordre du pourcent ou du dixieme de pourcent.

La méthode développée dans ce point, que l'on pourrait qualifier de « purement
expérimentale », s"accompagne quant a elle d’incertitudes beaucoup plus importantes. Les principales
contributions sont I'erreur sur la section efficace (~ 10 %) et I'erreur sur la concentration en 3C (~ 8
%). L'incertitude sur la lecture courant a été estimée a 3 %. Enfin, le facteur de branchement et le
nombre de coups sont entachés d’une erreur inférieure au pourcent.

On constate finalement que les valeurs d’efficacité déterminées par les deux méthodes,
utilisant respectivement les sources radioactives et la réaction *C(p,y)*N, sont du méme ordre de
grandeur. La différence relative entre ces deux résultats est de I'ordre de 6 %. Pour la mesure de la
section efficace, il a été choisi d’utiliser la valeur moyenne de ces deux résultats, a savoir une efficacité
de détection de 5,62 x 1073.

4.4 Mesure de la section efficace de la réaction *C(p,y)'*N

4.4.1 Maesure avec le détecteur Nal(Tl)

Avant de procéder a la mesure précise de section efficace avec le détecteur HPGe et d’ainsi
déterminer des valeurs absolues de cette grandeur, il a été convenu de réaliser une mesure
préliminaire avec le scintillateur Nal(Tl) afin de profiter de son excellente efficacité de détection. Etant
donné que nous ne connaissons pas la valeur de cette efficacité, ces mesures n’étaient que qualitatives
mais ont au moins eu le mérite de nous donner une premiére estimation de I'allure de la section
efficace.

On pourrait penser que I'efficacité du Nal(Tl) aurait pu étre déterminée a partir de I'efficacité du
détecteur HPGe déterminée au point précédent et de son efficacité relative de 124 % par rapport a un
scintillateur Nal(Tl) renseignée par le fabricant. Cependant, cette valeur est donnée par rapport a un
scintillateur Nal(Tl) de 3" x 3" alors que les dimensions de celui utilisé dans notre cas sont de 4"’ x 4",
De plus, cette valeur d’efficacité n’a vraisemblablement pas été mesurée dans le méme
environnement et la méme géométrie de détection que la mesure effectuée ici.

Notons également qu’a cause de son importante efficacité de détection, il peut étre difficile de
réaliser une mesure sur des sources radioactives en gé¢ométrie proche avec le scintillateur Nal(Tl). En
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effet, si I'activité de la source est trop importante, on peut observer des valeurs trés élevées de temps
mort du détecteur. Cela signifie que la quantité d’'informations recues tend a faire « saturer » le
détecteur. Pendant un temps important, celui-ci est ainsi occupé a traiter les signaux recus et n’est pas
disponible pour la détection. Cet effet est d’autant plus important que le détecteur est proche de la
source de radiations, comme c’est le cas dans la géométrie utilisée pour la mesure de section efficace.

Pour estimer l'allure de la section efficace, des acquisitions de 50 uC ont été réalisées a
différentes énergies de faisceau incident sur I’échantillon implanté & 10'® 3C/cm?. Ces mesures ont
permis de couvrir une gamme d’énergie allant de 490,6 a 631,5 keV. Les pas en tension séparant
chacune des acquisitions étaient de 5 kV, correspondant ainsi a des pas en énergie de 10,07 keV dans
le systéme laboratoire. Le courant sur cible était de I'ordre de 150 nA et le temps mort n’a jamais
dépassé 0,37 %. Les résultats obtenus sont montrés a la Figure 29.

Pour pouvoir comparer ces résultats a ceux obtenus par Gilles Genard dans le cadre de sa these,
ces derniers ont été multipliés par un facteur correctif de sorte a amener les deux ensembles de
mesures dans un méme ordre de grandeur. La Figure 29 montre un trés bon accord entre nos points
de mesure et ceux de Gilles Genard.
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Figure 29 : Comparaison qualitative des mesures de section efficace obtenues dans le cadre de ce travail avec un
scintillateur Nal(Tl) (disques verts) et obtenues par Gilles Genard avec un détecteur HPGe (cercles rouges).

L’énergie Ecm représentée en abscisse sur la Figure 29 correspond a I'énergie (dans le systeme
centre de masse) des projectiles au centre de la couche de 3C de I'échantillon. En effet, la réaction
13C(p,y)**N peut avoir lieu sur toute I'épaisseur de cette couche de sorte qu’il convient de définir une
énergie moyenne et d’indiquer les barres d’erreur. Cette énergie au centre de la couche peut ainsi étre
définie comme

AE
Ecentrate = Einc — 7 (23)
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ou E;, . représente I'énergie des protons en sortie de I'accélérateur et ou AE correspond a la perte
d’énergie lors de la traversée de la couche de 3C. Les barres d’erreur couvrent donc une gamme
comprise entre Ej,,. et Ej,. + AE. Pour définir cette perte d’énergie AE, nous nous sommes basés sur
le profil de concentration de I'échantillon 10'® at/cm? montré a la Figure 18. Une fois I'épaisseur
connue, il a fallu estimer la composition de cette couche de SixCi.« et calculer, aux énergies considérées,
le pouvoir d’arrét correspondant.

4.4.2 Mesure avec le détecteur HPGe

Avant de réaliser les mesures de section efficace, le détecteur HPGe a été calibré grace a des
sources de ¥’Cs et de ®Co de facon similaire a ce qui a été évoqué précédemment. Pour améliorer le
calibrage a plus haute énergie, une source d’américium-béryllium (>**Am°Be) a également été utilisée.
En effet, celle-ci permet d’obtenir des y de 4,438 MeV provenant de la désexcitation du >C* produit
par la réaction °Be(o,n)*?C entre les noyaux de béryllium de la source et les particules o émises par la
désintégration du 2**Am [60],[61]. Cependant, le pic correspondant a cette transition apparait trés
élargi sur les spectres de calibration. Comme expliqué a la section 4.2.1, cet élargissement est d( a
I'effet Doppler. Le temps de vie de I'état excité C* est trés court, de sorte que le rayon y est émis
alors que le noyau de *C est encore en mouvement suite a la réaction nucléaire. Le rayon y est donc
soumis a I'effet Doppler et I'énergie détectée est régie par I'’équation 16. La largeur du pic le rendant
difficilement exploitable pour un calibrage précis, il a finalement été supprimé.

La calibrage en énergie du détecteur a tout de méme pu étre améliorée a haute énergie en
utilisant le y de 6,13 MeV émis par la réaction °F(p,ay)'®0 [77]. Cette derniére présente une résonance
a 872,11 keV. La réaction a été induite au niveau du verre utilisé pour mettre en forme le faisceau.
Celui-ci contient une faible proportion de *F qui a pu réagir avec les protons incidents. Contrairement
au 12C*, I'état excité °0* a un temps de vie relativement long, ce qui signifie que le noyau a le temps
de s’arréter avant que le rayon y ne soit émis. Le pic correspondant est donc trés étroit et a pu étre
utilisé pour le calibrage.

Pour déterminer la section efficace de la réaction *C(p,y)**N sur base de nos mesures, il nous a
fallu déterminer au mieux chacun des termes de I'équation suivante.
6= f—ty (24)
‘e [13CI N,
Notons que sous cette forme, cette expression permet de déterminer la section efficace totale
de la réaction, c’est-a-dire tenant compte de toutes les transitions en provenance du niveau excité a
8,06 MeV. La raison en est la présence du facteur f, qui correspond pour rappel a I'inverse du facteur
de branchement de la transition entre I'état excité a 8,06 MeV et I'état fondamental. La région
d’intérét utilisée lors de nos mesures couvrait uniquement le full energy peak lié a cette transition.
Diviser N, ainsi obtenu par le facteur de branchement correspondant a la transition permet donc bel-
et-bien de déterminer la section efficace totale. En retirant le facteur f. de I'’équation 24, on obtient
par-contre les valeurs de section efficace correspondant uniquement a la transition de I'état excité a
8,06 MeV vers I'état fondamental.

50



Comme évoqué au point 4.3.2, la valeur de f, utilisée ici correspond a l'inverse du facteur de
branchement défini par Ajzenberg-Selove [50]. Notons cependant que, comme le précise Paul-Louis
Debarsy dans sa thése, ce rapport de branchement ne reste pas nécessairement constant avec
I’énergie [1]. King et al. ont ainsi montré que le facteur de branchement de la transition entre 8,06
MeV et |'état fondamental variait entre 81 % pour une énergie de réaction de 513 keV et 63 % pour
une énergie de 112 keV [9]. Il faut donc garder a I'esprit que le facteur f. que nous utilisons n’est
réellement valable qu’a I'énergie de résonance.

Le facteur N, correspond au nombre de coups détectés pour chaque point de mesure aprés
application de I'anticoincidence. Ce facteur est donc mesuré au niveau du signal débarrassé de la
contribution des muons. Comme évoqué ci-dessus, la région d’intérét choisie couvrait uniquement le
full energy peak correspondant au rayon y de 8,06 MeV. Rappelons que l'utilisation d’une zone
d’intérét aussi étroite (environ 30 keV de large) permet d’améliorer le rapport signal sur bruit. Au cours
des acquisitions, nous avons remarqué que la région d’intérét devait étre déplacée pour chaque point
de mesure, le pic d’intérét n’apparaissant pas aux mémes canaux selon I’énergie du faisceau incident
(les mesures ont été prises entre 628,6 et 397,1 keV dans le systeme laboratoire). Ce phénoméne
s’explique par la largeur de la lorenztienne correspondant a la résonance. Comme illustré a la
Figure 30, I’état excité a 8,06 MeV correspond a I'état accessible a I'énergie de résonance (E¢y = 511
keV). Lorsque I'énergie de réaction est légérement supérieure ou inférieure a cette valeur, le niveau
atteint est respectivement plus ou moins énergétique que cet état a 8,06 MeV, ce qui explique les
différentes énergies du rayon y détecté. Plus simplement, en termes d’énergie du systéme laboratoire,
on peut montrer que I'énergie du rayon y émis est donnée par

Ey =Einc +0 (25)

ol E;,. représente |'énergie des protons incidents dans le systeme laboratoire et ou Q correspond au
bilan énergétique de la réaction (de I'ordre de 7,55 MeV pour la réaction **C(p,y)**N). Plus I’énergie du
faisceau est importante, plus I’énergie du photon émis sera importante.
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Figure 30 : Niveaux d’énergie du *N entre 0 et 9,17 MeV. L’allure de la section efficace autour de la résonance a 550,6 keV
dans le systéeme laboratoire est représentée dans la partie droite de l'illustration. Celle-ci est bel-et-bien centrée sur I’état a
8,06 MeV et présente une certaine largeur de part et d’autre de cet état. lllustration tirée de [50].

Comme évoqué précédemment, le facteur N, intervenant dans I'équation 24 correspond au
nombre de particules incidentes et peut étre obtenu en divisant le preset (charge intégrée lors de la
mesure) par la charge élémentaire, étant donné que les protons incidents ont un état de charge
unitaire. L'efficacité de détection € choisie correspond quant a elle a la moyenne des valeurs obtenues
par les deux méthodes présentées a la section 4.3. Cette valeur est donc de 5,62 x 1073, Enfin, le facteur
[13C] représente la concentration en 13C de I’échantillon utilisé. Comme annoncé a la section 3.7, notre
choix s’est porté sur la cible implantée a 10 at./cm?2. Pour déterminer la concentration en *3C présente
dans cet échantillon lors des mesures de section efficace, nous avons réalisé un profil de concentration
par RNRA-PIGE avant et apres chaque session de mesures. L'intégration de ces profils a permis de
montrer que la concentration en 3C variait entre 9,96 x 107 et 9,58 x 10 at./cm? entre le début et la
fin des mesures de section efficace. La valeur adoptée correspond finalement a la moyenne de ces
deux mesures, c’est-a-dire 9,77 x 107 3C/cm?.

Comme cela vient d’étre dit, nos mesures de section efficace ont été réalisées sur une plage
d’énergie comprise entre 628,6 et 397,1 keV dans le systéme laboratoire. Les parameétres intéressants
caractérisant chaque point de mesure sont résumés a la Table 3. L’énergie dans le systeme centre de
masse E¢y, a été déterminée en tenant compte de I'épaisseur de la couche de *C comme décrit au
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point 4.4.1. Une correction supplémentaire, tenant compte de la couche de carbone en surface de
I’échantillon due au phénomeéne de carbon build-up, a également été effectuée.

La Table 3 renseigne aussi I'erreur statistique qui entache chaque point de mesure. Lors d’une
acquisition, il est généralement recommandé de mesurer au moins 1000 coups dans la région d’intérét,
de maniére a obtenir une erreur statistique inférieure a 3 %. On observe cependant que la plupart de
nos points de mesure sont entachés d’une erreur plus importante, dépassant la dizaine de pourcents
pour certains points a basse énergie. Ces valeurs s’expliquent par le faible taux de comptage qui
caractérise les mesures a basse énergie et par le temps disponible pour réaliser ces mesures. Pour
obtenir des erreurs inférieures a 3 %, chaque mesure hors résonance aurait di durer au moins une
demi-heure, voire beaucoup plus pour les points a plus basse énergie. Ainsi, malgré 52 minutes de
mesure a Ej;p, = 397,1 keV, seuls 80 coups ont été détectés. La réalisation de mesures plus longues
s’avere difficile dans le cadre d’un mémoire comme celui-ci.

Courant Temps

Eiab Ecm . Erreur Dead
(keV)  (keV) No  particule  mesure M stat (%) Time (%)
(nA) (min)
628,6 574,3 3,12E+14 240 3,28 131 8,74
623,6 569,1 3,12E+14 200 4,88 135 8,61
618,6 564,8 3,12E+14 200 3,95 163 7,83 0,00
613,5 559,7 3,12E+14 200 3,97 178 7,50
608,5 555,5 3,12E+14 240 3,87 218 6,77
603,5 550,4 3,12E+14 200 3,98 237 6,50
598,4 546,1 3,12E+14 240 3,45 295 5,82
593,4 540,9 3,12E+14 200 3,97 363 5,25
588,3 536,7 3,12E+14 210 3,58 451 4,71 0,17
583,3 531,6 3,12E+14 200 4,32 642 3,95
578,3 527,3 3,12E+14 210 3,58 770 3,60
573,2 522,1 3,12E+14 250 3,73 947 3,25
568,2 518,0 3,12E+14 220 3,58 1158 2,94 1,32
563,2 512,8 3,12E+14 250 3,17 1352 2,72
558,9 508,6 3,12E+14 220 3,48 1290 2,78
557,8 507,2 5,62E+15 220 98,52 15779 0,80 0,21
553,1 503,3 3,12E+14 350 2,05 1133 2,97
548,0 499,2 3,12E+14 220 3,48 880 3,37
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543,0 494,0 3,12E+14 350 2,12 682 3,83

538,0 489,7  3,12E+14 220 3,53 461 4,66
532,9 484,5  3,12E+14 350 2,15 396 5,03
527,9 480,4  3,12E+14 220 3,77 290 5,88
517,8 470,9  3,12E+14 220 3,45 167 7,74
507,7 4616  3,12E+14 220 3,47 127 8,87
497,7 452,0  3,12E+14 200 3,43 97 10,15
487,6 442,7  3,12E+14 200 3,57 58 13,13
477,5 432,5  6,24E+14 220 5,80 59 13,02 0,08
467,4 423,55  1,25E+15 200 11,57 149 8,19 0,26
457,4 413,7  1,56E+15 200 14,15 166 7,76 3,96
447,3 404,1  1,56E+15 210 14,07 106 9,71
437,2 394,2  2,19E+15 220 20,09 126 8,91 0,50
427,1 384,5  2,50E+15 230 27,48 91 10,48 0,64
417,1 3754  6,24E+15 270 58,90 197 7,12
397,1 357,0  3,12E+15 150 52,82 80 11,18

Table 3 : Récapitulatif des paramétres importants utilisés lors des mesures de section efficace de la réaction 3C(p,y)**N.

En comparant les différents parameétres de la Table 3 a ceux utilisés par Gilles Genard et Paul-
Louis Debarsy, on peut cependant constater que des intensités de faisceau et des temps d’acquisition
moins élevés ont été nécessaires pour obtenir un nombre de coups supérieur. En particulier, a I'énergie
de résonance, Paul-Louis Debarsy a réalisé une acquisition de 24 minutes avec un faisceau de 614 nA
pour mesurer 999 événements. A la méme énergie, une acquisition de 3 minutes avec 250 nA de
courant nous a permis de détecter 1352 coups. Comme évoqué précédemment, ceci est une
conséquence de la concentration en 3C de nos échantillons, qui est bien plus élevée que la
concentration en hydrogéne des standards réalisés par Genard et Debarsy. On peut donc souligner ici
cet avantage de la cinématique directe qui permet, au vu de la concentration tres importante des
échantillons, d’optimiser la mesure de la section efface. De plus, 'utilisation de courants et de temps
d’acquisition moins élevés entraine vraisemblablement une détérioration moindre des cibles lors de
la mesure.

Remarquons enfin que le temps mort du détecteur a été relevé a plusieurs reprises lors de nos
mesures et est toujours resté de I'ordre du pourcent.

Toutes ces données nous ont finalement permis de déterminer les valeurs de section efficace
proprement dite. Nos résultats sont illustrés a la Figure 31 et comparés a ceux obtenus par d’autres
auteurs. Notons que seules les données relatives a la transition de I'état excité a 8,06 MeV vers |'état
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fondamental ont été représentées (ce qui signifie que le facteur f; n’a pas été inclus dans
I’équation 24). Les données completes obtenues pour la section efficace totale (en appliquant le
facteur f,) sont données au point 6.2 situé en Annexe.
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Figure 31 : Valeurs de section efficace de la réaction 13C(p,y)**N obtenues dans le cadre de ce travail en supposant une
efficacité de détection de 5,62E-3. Nos données sont comparées a celles déterminées par d’autres auteurs. Parmi celles-ci,
seules les valeurs de Genard et al. et de Debarsy ont été obtenues en cinématique inverse. Les données illustrées
correspondent a la transition de I'état excité a 8,06 MeV vers I’état fondamental.

On observe que nos données suivent globalement la méme allure que les résultats de la
littérature. Les données collent relativement bien a celles de Gilles Genard et Paul-Louis Debarsy.
Cependant, nos barres d’erreur importantes croisent presque a chaque fois les points de King et de
Vogl. La différence n’est donc pas significative. La seule exception a basse énergie semble étre le point
vers 387,5 keV. Au-dela de la résonance, nos résultats concordent également avec ceux de Gilles
Genard et Paul-Louis Debarsy, mais les barres d’erreur croisent tout de méme les points de King et
Vogl. Comme nous |’avons évoqué plus tot, I'importance des barres d’erreur qui entachent nos valeurs
de section efficace est due en bonne partie a I'erreur sur I'efficacité. Puisque nous avons utilisé une
méthode « purement expérimentale », l'incertitude est en effet plus élevée que lors de I'utilisation
d’une méthode basée sur des simulations.

Dans la thése de Paul-Louis Debarsy, la différence entre les résultats obtenus en cinématiques
directe et inverse étaient plus clairement visibles pour le facteur astrophysique. Nous avons donc
utilisé I’équation 14 pour déterminer ce facteur astrophysique sur base de nos mesures. A nouveau,
nos résultats concordent bien avec ceux de Genard et Debarsy, mais pour beaucoup de points, les
importantes barres d’erreur croisent également les données obtenues en cinématique directe. A cause
de cette incertitude, il est donc assez délicat d’affirmer que nos données montrent exactement la
méme différence que celles de Genard et Debarsy dans la gamme d’énergie allant de 250 keV a 450
keV.
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Outre par la cinématique utilisée, nos mesures different également de celles de Genard et
Debarsy par I'efficacité de détection. En effet, notre valeur de 5,62 x 10 semble bien inférieure a celle
déterminée par Gilles Genard lors de sa thése (6,85 x 103) et ce méme en tenant compte du
vieillissement du détecteur qui provoque une légere baisse de I'efficacité au cours du temps. Comme
évoqué précédemment, le fabricant du détecteur a trées récemment réalisé une mesure de son
efficacité. Il ne s’agit cependant que d’une mesure relative, comparée a celle d’un scintillateur Nal(Tl)
de 3” x 3", L'efficacité relative renseignée était alors de 124 %.

Au début de la these de Gilles Genard, ce fabricant a réalisé la méme mesure d’efficacité du
détecteur HPGe. Celle-ci s’élevait alors a 132,2 %. En tenant compte de ces données renseignées par
le fabricant, I'utilisation d’une simple régle de trois nous permet alors d’estimer une valeur actuelle de
|’efficacité déterminée par Gilles Genard. Ce raisonnement repose donc sur I’hypothése que la mesure
d’efficacité relative réalisée par le fabricant s’est déroulé dans des conditions exactement similaires
dans les deux cas. L'efficacité ainsi calculée s’éléve a 6,425 x 1073, En utilisant cette valeur d’efficacité
pour nos calculs, nous obtenons pour le facteur astrophysique les résultats montrés a la Figure 32.
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Figure 32 : Facteur astrophysique de la réaction 3C(p,y)**N déterminé dans le cadre de ce travail en utilisant une valeur
actualisée de I'efficacité déterminée par Gilles Genard. A nouveau, ces données ne tiennent compte que de la transition
entre le niveau a 8,06 MeV et I’état fondamental.

On observe alors que les résultats collent tres bien avec les données de Gilles Genard et Paul-
Louis Debarsy. Nos résultats montrent en effet le méme décalage systématique dans la zone comprise
entre 350 keV et 450 keV. Les barres d’erreur, bien qu’importantes, ne croisent pas celles de King et
al. dans cette région. Au-dela de la résonance, I'accord entre nos données et celles de Gilles Genard
semble parfait. Nos points sont la aussi nettement plus bas que ceux de King et al.

De ces résultats, on peut donc conclure qu’en utilisant une valeur d’efficacité similaire, les
résultats obtenus avec le dispositif bas-bruit développé au LARN sont comparables, quelle que soit la
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cinématique de réaction utilisée. On peut donc vraisemblablement écarter le changement de
cinématique comme justification de la différence entre les résultats de Genard et Debarsy et ceux
obtenus dans d’autres laboratoires. En particulier, I’'hypothése de I'apparition de réactions nucléaires
en cinématique directe, avancée par Paul-Louis Debarsy dans sa thése, peut manifestement étre
rejetée.

Il'y a dés lors deux facons d’interpréter ces résultats. Soit King et Vogl ont surestimé les valeurs
de section efficace lors de leurs mesures, soit une erreur systématique survient lors de celles réalisés
avec le dispositif bas-bruit du LARN. Localiser une telle erreur est loin d’étre évident. Comme nous
I"'avons évoqué, I'efficacité de détection peut jouer un réle important. L'efficacité que nous avons
déterminée cette année méene en effet a des valeurs de section efficace assez « intermédiaires » entre
celles de King et de Genard. L’estimation d’une valeur actuelle de I'efficacité mesurée par Gilles Genard
dans le cadre de sa thése nous permet par-contre d’obtenir des résultats trés similaires aux siens. La
guestion est alors de savoir quelle valeur est correcte.

La noOtre a été obtenue en utilisant deux méthodes distinctes renseignant des valeurs similaires.
L'une de ces deux mesures a par ailleurs été réalisée directement dans les conditions de mesure de
section efficace puisque nous avons pour la premiére fois déterminé I'efficacité du détecteur a I'aide
de la raie v correspondant a la transition d’intérét. En outre, cette mesure a été effectuée sur deux
échantillons de concentration différentes, et les résultats obtenus étaient comparables. On peut tout
de méme souligner que cette méthode utilisant des raies de la réaction **C(p,y)**N est basée sur des
valeurs de section efficace présentant une certaine disparité [9],[10],[58]. Pour ce qui est de 'efficacité
déterminée par Gilles Genard, elle semble confirmée par les mesures de Paul-Louis Debarsy qui a lui
aussi réalisé des simulations Geant4 tenant compte des améliorations qu’il avait apportées au
dispositif bas-bruit (refroidissement au Syltherm™, ...).

Il ne faut pas oublier que durant ce projet, le détecteur HPGe a fait de multiples aller-retours chez
le fabricant pour des problémes de refroidissement. Au vu de ce refroidissement sujet a des aléas, on
peut également considérer I’hypothese d’une variation de I'efficacité du détecteur au cours de ce
mémoire. Peut-étre cette derniére n’était-elle pas la méme lors des mesures d’efficacité et lors des
mesures de section efficace. Cette hypothése semble cependant peu probable étant donné qu’une des
mesures d’efficacité a été réalisée le méme jour que les mesures de section efficace. Quoiqu’il en soit,
la détermination exacte de I'efficacité du détecteur HPGe semble étre une perspective intéressante et
importante a la suite de ce projet. Pour ce faire, connaitre I'efficacité absolue du scintillateur Nal(Tl)
utilisé chez le fabricant pourrait étre intéressant.

Parmi les différences entre les mesures du LARN et celles réalisées dans d’autres laboratoires, on
peut aussi souligner le type de cibles utilisées. Rappelons en effet que King et les autres auteurs
« historiques » ont utilisé des échantillons obtenus par dép6t plasma ou par des méthodes chimiques,
tandis que nos références ont été réalisées par implantation ionique (de carbone ou d’hydrogene selon
la cinématique considérée). Une erreur liée a la profondeur de la couche implantée ou a son épaisseur
pourrait ainsi mener a un décalage horizontal de nos données. Cependant, celui-ci serait
vraisemblablement compris dans les barres d’erreur horizontales qui, pour la plupart des points, ne
croisent pas les données de King. De plus, ce décalage surviendrait sur I’entiereté du graphe alors que
les différences entre nos données et celles de la littérature ne surviennent que pour une gamme
d’énergie donnée. Il pourrait néanmoins étre intéressant de réaliser dans notre laboratoire une
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mesure de section efficace en utilisant une cible de *C obtenue par une autre méthode que
I'implantation ionique. Des feuilles de 3C de grande pureté obtenues par arc-PVD comme celles
utilisées dans la référence [46] seraient par exemple idéales.

Enfin, un dernier point peut étre soulevé. Comme évoqué précédemment, le facteur de
branchement que nous utilisons n’est valable qu’a I'énergie de résonance. King et al. ont en effet
montré que ce facteur de branchement variait entre 81 % et 63 % pour des énergies respectives de
513 keV et 112 keV [1],[9]. L'utilisation d’un facteur de branchement de 80,3 % pour toutes les valeurs
d’énergie du faisceau incident peut donc provoquer une sous-estimation de la section efficace aux plus
basses énergie (voir équation 24 ou f, correspond a l'inverse du rapport de branchement). Cet
argument n’est cependant pas applicable a la situation illustrée aux Figures 29 et 30, ou les données
ne correspondent qu’a la transition entre I'état a 8,06 MeV et I'état fondamental. Le facteur f,
n’intervient donc pas dans le calcul de ces valeurs.
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5 Conclusion et perspectives

Des références de 13C ont été réalisées par implantation d’ions 3C de 36 keV dans des matrices
de silicium préalablement amorphisées. Différentes doses, respectivement 8 x 107, 10'® et 1,5 x 108
at/cm?, ont été implantées de maniére a déterminer la dose seuil a partir de laquelle apparait une
saturation de la dose retenue dans ces échantillons. Les profils de concentration en 3C ont été
déterminés par RNRA-PIGE via la résonance a 1747,6 keV de la réaction **C(p,y)*N. A cause du
phénomeéne de gonflement de la couche implantée, I'allure de ces profils n’est plus une gaussienne
comme c’était le cas pour des doses implantées inférieures. Le maximum de concentration est
supérieur a 80 % atomiques pour chacun des échantillons et on observe méme un plateau de
concentration de I'ordre de 90 % atomiques dans le cas de la cible la plus implantée. L’intégration de
ces profils a permis de réaliser une premiere étude de la dose retenue en fonction de la dose
implantée.

Les échantillons implantés ont ensuite été caractérisés par NRA via la détection des noyaux *He?*
émis suite a la réaction 3C(d,a0)''B. Ces mesures ont également permis de réaliser une étude de la
dose retenue en fonction de la dose implantée. Contrairement a ce qui avait été prédit par le
programme Moments, développé sous Excel et tenant compte du gonflement et de I'érosion de Ia
surface de I’échantillon par le faisceau incident, la saturation de la dose retenue n’apparait pas pour
une dose implantée de 1,3 x 10 33C/cm?. La conclusion tirée de ces résultats est que le programme
SRIM surestime le coefficient de sputtering dans le cas de I'implantation de 3C de basse énergie dans
du silicium. Une autre référence, basée sur des mesures empiriques, a évalué la valeur de ce coefficient
a 0,24 [54]. Une nouvelle simulation réalisée a I'aide du programme Moments prédit alors |'apparition
de la saturation a une dose implantée de 3 x 10 at/cm?. Au vu de la largeur de la couche de **C dans
le cas de I'échantillon le plus implanté, il a été choisi d’utiliser la référence implantée a 10 13C/cm?
pour réaliser la mesure de section efficace.

L'allure de cette derniére a tout d’abord été évaluée a I'aide d’un scintillateur Nal(Tl) d’efficacité
inconnue. Les valeurs relatives obtenues montrent une allure similaire aux résultats déterminés par
Gilles Genard. L'efficacité du détecteur HPGe a ensuite été déterminée par deux méthodes distinctes
renseignant des valeurs du méme ordre de grandeur. L'efficacité de détection finalement adoptée
correspond a la moyenne de ces deux valeurs et s’éléve 3 5,62 x 1073,

Des profils de concentration ont été réalisés sur I'échantillon implanté & 10%® at/cm? avant et
apres chaque session de mesure de section efficace. L'intégration de ces profils a permis de montrer
que la perte de 3C au cours de la mesure était seulement de 3,8 %, pour une charge intégrée totale
de 6,1 mC. La valeur de concentration adoptée pour le calcul de la section efficace correspond a la
moyenne des valeurs déterminées avant et aprés la mesure, soit 9,77 x 10Y7 at/cm?.

Ces différents parametres ont finalement permis de mesurer la section efficace de la réaction
13C(p,y)**N en cinématique directe avec le dispositif bas-bruit développé au LARN. Pour une valeur
d’efficacité de 5,62 x 1073, nos résultats sont concordants avec ceux de Gilles Genard et Paul-Louis
Debarsy, mais les barres d’erreur importantes croisent presque systématiquement les points
déterminés par King et Vogl. En utilisant les valeurs relatives d’efficacité déterminées par le fabricant
du détecteur HPGe, il a été possible d’estimer une valeur actuelle de I'efficacité mesurée par Gilles
Genard dans le cadre de sa thése. Cette valeur s’éléve ainsi a 6,425 x 10 et permet d’obtenir un
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facteur astrophysique présentant le méme décalage systématique que les mesures réalisées par Gilles
Genard et Paul-Louis Debarsy, pour une gamme d’énergie allant de 350 keV a 450 keV dans le systéeme
centre de masse.

Ces résultats permettent ainsi de conclure que les valeurs de section efficace mesurées avec le
dispositif du LARN sont comparables, quelle que soit la cinématique de réaction utilisée. Les
différences entre les données du LARN et celles de la littérature proviennent donc plus
vraisemblablement d’une erreur systématique apparaissant dans le mode opératoire des uns ou des
autres.

Déterminer la section efficace de la réaction *C(p,y)**N de facon exacte et univoque nécessitera
donc encore la réalisation de nouvelles mesures et I'obtention d’informations supplémentaires. Nous
avons en effet montré que l'efficacité du détecteur était un parameétre crucial pour I'obtention de
valeurs précises de la section efficace. Une détermination exacte de I'efficacité du détecteur HPGe
semble donc étre indispensable pour la réalisation de futures mesures de section efficace au LARN.
Pour se rapprocher des conditions expérimentales utilisées dans la littérature, il serait également
intéressant de réaliser une nouvelle mesure de section efficace de la réaction **C(p,y)*N en utilisant
une cible de 13C réalisée par dépdt plasma. Enfin, malgré la concentration en 3C trés importante des
références développées dans le cadre de ce mémoire, nos résultats montrent la nécessité de réaliser
de longues acquisitions, de maniere a réduire les barres d’erreur sur les valeurs de section efficace.
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6 Annexes

6.1 Détermination des barres d’erreur

Si I’on considere une fonction f (x4, x5, ..., X,,) qui dépend de n variables indépendantes (et donc
provenant de mesures indépendantes les unes des autres), on peut définir I'erreur absolue sur cette
fonction f en fonction des incertitudes relatives sur les différentes variables de la maniére suivante
[28]:

(26)

ou c,zci correspond a I'erreur absolue sur la variable x;. Dans le cas de la section efficace, définie par

I’Equation (13), on peut définir I'erreur absolue sur la section efficace comme

2 2 2 2
O = (E) o + 90 o +(£> 0413 +(@) 02+(£) o% (27)
i of.) Te " \oN,) "M " \a[3c)) TP T age) TF T \aN,) TN

En reprenant I'Equation (13), il est possible de réexprimer les dérivées partielles de
I’expression (27) comme un rapport entre la section efficace o et les différentes variables dont elle
dépend. Ainsi, par exemple

66 9 ( fiN,\_ N, o
of 6_}%<€ [3¢] No> “SECIN, T (28)

En développant les autres termes de la méme facon, I'Equation (27) peut se réécrire comme

(%)Z(“N_Nyv)z+(§)2+(jgg]])2+(%)z 9

3 . . . o . .
A partir de cette expression, on peut alors calculer I'erreur relative ?" sur la section efficace.

Pour ce qui est du facteur astrophysique S, I’équation (14) nous permet d’écrire I'erreur absolue
sur cette grandeur comme

9s\* . (85\* ,
o5 = <%> GG+(6_E> og (30)

Par des raisonnements similaires a ceux évoqués ci-dessus, on peut réexprimer les dérivées
partielles de sorte a réécrire I’erreur absolue comme
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o5 =S (?")2 1 —% E;—G (%)2 (31)
6.2 Données complétes pour la section efficace totale

Eiab Ecm Erreur Section Erreur Erreur  Facteur Erreur Erreur
(keV) (keV) Ecw efficace absolue relative S absolue relative

(keV) (b) (b) (%) (keV.b) (keV . b) (%)
628,6  575,5 17,2 9,51E-5 1,58E-5 16,6 1,06E+2 1,97E+1 18,6
623,6  570,3 17,1 1,22E-4 1,61E-5 13,2 1,12E+2 2,18E+1 19,5
618,6  565,5 17,0 1,18E-4 1,91E-5 16,2 1,39E+2 2,52E+1 18,2
613,5 560,8 16,8 1,29E-4 2,06E-5 16,0 1,55E+2 2,80E+1 18,1
608,5  556,1 16,7 1,58E-4 2,48E-5 15,7 1,94E+2 3,47E+1 17,8
603,5 551,4 16,5 1,76E-4 2,67E-5 15,1 2,16E+2 3,86E+1 17,8
598,4  546,6 16,4 2,14E-4 3,28E-5 15,3 2,76E+2 4,86E+1 17,6
593,4  541,9 16,3 2,63E-4 3,97E-5 15,1 3,48E+2 6,06E+1 17,4
588,3  537,2 16,1 3,27E-4 4,88E-5 14,9 4,44E+2 7,67E+1 17,3
583,3  532,6 16,0 4,66E-4 6,83E-5 14,7 6,48E+2 1,11E+2 17,1
578,3  527,7 15,8 5,59E-4 8,15E-5 14,6 7,99E+2 1,36E+2 17,1
573,2 5231 15,7 6,87E-4 9,96E-5 14,5 1,01E+3 1,71E+2 17,0
568,2  518,3 15,6 8,40E-4 1,21E-4 14,4 1,27E+3 2,15E+2 17,0
563,2  513,7 15,4 9,81E-4 1,41E-4 14,4 1,52E+3 2,58E+2 17,0
558,9  509,6 15,3 1,12E-3 1,27E-4 11,3 1,42E+3 2,58E+2 18,1
558,1  508,8 15,3 9,18E-4 1,32E-4 14,4 1,46E+3 2,49E+2 17,0
558,1  508,8 15,3 9,54E-4 1,37E-4 14,4 1,52E+3 2,58E+2 17,0
556,7  507,5 15,2 9,47E-4 1,35E-4 14,3 1,52E+3 2,57E+2 16,9
553,1  504,2 15,1 8,22E-4 1,19E-4 14,4 1,35E+3 2,31E+2 17,1
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548,0 499,5 15,0 6,39E-4 9,27E-5 14,5 1,08E+3 1,85E+2 17,2
543,0 494,8 14,8 4,95E-4 7,24E-5 14,6 8,59E+2 1,49E+2 17,3
538,0 489,9 14,7 3,35E-4 4,98E-5 14,9 5,99E+2 1,05E+2 17,6
532,9 485,3 14,6 2,87E-4 4,31E-5 15,0 5,30E+2 9,36E+1 17,7
527,9 480,6 14,4 2,10E-4 3,22E-5 15,3 4,00E+2 7,18E+1 18,0
517,8 471,0 14,1 1,21E-4 1,91E-5 15,7 2,45E+2 4,52E+1 18,4
507,7 461,7 13,9 9,22E-5 1,53E-5 16,6 1,99E+2 3,82E+1 19,2
497,7 452,1 13,6 7,04E-5 1,22E-5 17,4 1,63E+2 3,24E+1 19,9
487,6 442,8 13,3 4,21E-5 8,12E-6 19,3 1,04E+2 2,26E+1 21,7
477,5 433,2 13,0 3,12E-5 6,45E-6 20,7 8,31E+1 1,91E+1 23,0
467,4 423,8 12,7 2,70E-5 4,41E-6 16,3 7,75E+1 1,49E+1 19,3
457,4 414,2 12,4 2,41E-5 3,87E-6 16,1 7,48E+1 1,43E+1 19,1
447,3 404,9 12,1 1,54E-5 2,63E-6 17,1 5,17E+1 1,04E+1 20,1
437,2 395,3 11,9 1,31E-5 2,18E-6 16,7 4,78E+1 9,48E+0 19,8
427,1 385,9 11,6 8,26E-6 1,45E-6 17,6 3,29E+1 6,80E+0 20,7
417,1 376,3 11,3 7,15E-6 1,13E-6 15,8 3,13E+1 6,02E+0 19,3
397,1 357,5 10,7 5,81E-6 1,05E-6 18,0 3,08E+1 6,57E+0 21,4
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