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AVANT-PROPOS

Ce travail fait partie d’un programme de recherche et développement entrepris en 1993
par le Laboratoire d’Annecy de Physique des Particules (LAPP, France), I’Institut des
Problemes Nucléaires de Minsk (INP, Biélorussie) et le département de recherche de 1’Usine
techno—chimique de Bogoroditsk (BTCP, Russie) dans le cadre des nouveaux
développements nécessaires pour la calorimétrie électromagnétique aupres des accélérateurs
alors en prévision. Il a trouvé son aboutissement, notamment dans sa phase industrielle, avec
I’adoption a I’automne 1994 du tungstate de plomb (PWO) par la collaboration CMS pour son
calorimetre électromagnétique, et s’est poursuivi depuis dans ce cadre.

Ce programme de recherche et développement n’aurait pas eu lieu sans son soutien initial
par le programme INTAS 93-33 et le présent travail pour la partie qui s’est déroulée a
I’Université de Savoie sans le soutien, dans sa phase initiale, de 1’Ambassade de France a
Minsk et sans le soutien par la suite du Programme International de Coopération Scientifique
307 de 'IN2P3.

La thése comprend quatre chapitres et une conclusion, elle est assortie d’une
bibliographie de 126 références. L’essentiel des résultats est illustré et résumé en 68 dessins et
20 tableaux.

Dans l'introduction on fixe le cadre dans lequel ce travail s’est déroulé en rappelant
bricvement la situation présente et les directions et perspectives des études expérimentales
dans la physique de haute énergie actuelle d’une part et d’autre part, 1’essentiel des
informations judicieuses pour ce travail sur 1’expérience CMS et sur le calorimetre
électromagnétique a cristaux en particulier.

Le chapitre 1 est consacré a 1'étude des propriétés scintillantes et spectrométriques des
cristaux de tungstate du plomb. On met notamment en évidence 1’influence de structure et de
leurs défauts dans les propriétés des cristaux de PWO et les moyens d’y porter remede.

Dans le chapitre 2 on étudie les problemes d'optimisation de la collection de la lumiere de
scintillation dans un cristal de tungstate du plomb, qui sont essentielles en regard de la
quantité de lumiere produite comparativement a d’autres cristaux plus classiques.

En particulier, on fait l'analyse de l'influence des types divers d’emballage réfléchissant
des cristaux et de I’utilisation de guide de lumiere de structures diverses pour la collection de
lumiére.

Au chapitre 3 on examine les problemes reliés a la certification de la qualité des cristaux
de tungstate de plomb lors de leur production en série et en particuliere la certification des

parametres de la scintillation et 1’évaluation de leur tenue aux irradiations.
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Il est alors proposé un schéma a plusieurs niveaux pour le controle des parametres des
cristaux de PWO pendant leur production en série. Ce schéma, qui a été retenu, prévoit
I’exécution de vérifications complexes a tous les niveaux du cycle technologique depuis la
réception par 1’'usine de matieres premieres en provenance d’un fabricant extérieur jusqu’a
I’installation définitive du cristal dans le calorimetre électromagnétique. Pour chaque étape du
contrdle des équipements et des méthodes de contrdle sont proposés ou ont été construits.

L'analyse des distributions expérimentales selon la tenue aux radiations des cristaux
produits avant et apreés 1’optimisation de la technologie, a permis d'estimer les probabilités
d'installation dans le calorimetre de cristaux non conformes et la probabilité de rejet de bons

cristaux en appliquant les méthodes de controle proposées.
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CHAPITRE 1
INTRODUCTION : LE PROJET CMS AU CERN

1.1 Le besoin de nouvelles approches dans la physique expérimentale des

particules de hautes énergies

Actuellement la physique des hautes énergies est concentrée principalement dans deux
directions : la prolongation des expériences pour le confirmation du modele dit « Modele
Standard » (MS) [1], et la préparation des expériences dans la région d'énergie du TeV. On
suppose que pour la description de processus dans cette région d'énergie d'autres modeles
comprenant le modele standard comme cas spécial seront développés [2,3].

Le modele standard inclut des concepts tels que des particules de matiere, des forces et
le mécanisme de Higgs [4,5]. Le mécanisme de P. Higgs a été proposé pour expliquer le
mécanisme de génération de la masse des particules fondamentales, leptons, quarks et les
bosons de jauge au moyen d'interaction avec un champ scalaire qui est distribué dans 1'espace
- temps. Ce mécanisme est relié a l'existence de particules scalaires physiques appelées les
bosons de Higgs. Les bosons de Higgs ont été proposés théoriquement. Le parametre
principale inconnu des bosons de Higgs est leur masse. Selon des évaluations théoriques, la
masse des bosons de Higgs peut étre de plus de 85 GeV, toutefois il y a une probabilité qu'elle
soit plus grande avec une limite supérieure d’environ 420 GeV. Pendant les expériences
effectuées a l'accélérateur LEP1 (CERN), les bosons de Higgs n'ont pas été détectés, ceci
permet de fixer une limite inférieure de la masse des bosons de Higgs a 65,2 GeV. Les
expériences sur l'accélérateur LEP2 (CERN) permettons d'étudier l'intervalle d'énergie jusqu'a
un niveau de 100 GeV.

Ainsi, dans la physique des hautes énergie actuelle il existe un besoin essentiel de
moyens techniques adaptés pour effectuer des recherches dans la région d'énergie de plusieurs
TeV. Pour remplir ce besoin le nouveau collisionneur LHC est actuellement en cours de
construction au CERN. Les expériences sur le base de ce collisionneur devront commencer en
2006. 11 fonctionnera jusqu'a une énergie de 14 TeV avec une luminosité de faisceau de
10* cm™s™. Le collisionneur LHC permettra de faire des expériences sur la recherche des
bosons de Higgs avec une masse dans un intervalle jusqu’a 700 GeV [6-9].

Plusieurs grandes expériences sont projetées au collisionneur LHC. En particulier, les
expériences de CMS et d'Atlas sont principalement destinées a la détection du boson de

Higgs, de la matiere supersymétrique, aussi bien que quelques autres phénomenes physiques



nouveaux [10]. L'expérience LHC-B est particulierement consacrée a la recherche de la
violation de CP. L'expérience ALICE devrait jouer le réle important dans la recherche du
plasma de quark-gluon a hautes températures pour la chromodynamique quantique.

Un des grands projets qui est en préparation au CERN est le projet Solénoide Compact
a Muon (Compact Muon Solenoid, ou CMS) a LHC. [2,11,12]. Le développement de
l'expérience CMS a commencé en 1990. L'idée principale de la collaboration est de créer le
meilleur calorimetre électromagnétique (ECAL), compatible avec un systeme de détection de
muons performant.

De 1990 a 1994 les aspects scientifiques, techniques et d'organisation du projet ont été
développés peu a peu. Actuellement, le projet inclut plus de 1600 physiciens de 137 instituts
repartis sur 31 pays.

La description détaillée de la conception du détecteur peut étre trouvée dans [13]. Ici
nous proposons seulement une revue tres breve extraite de ce document. La vue générale et la
section longitudinale du détecteur de CMS sont présentées dans la Figure 1.1 (a,b). Les
parties principales du détecteur sont : un systeme magnétique et des chambres a muons, un
détecteur de traces, les systeémes de calorimetres comprenant le calorimetre électromagnétique
a cristaux de haute résolution avec deux calorimetres bouchon (endcaps), le calorimetre a
hadron, et le calorimetre avant. En raison du grand rayon du solénoide magnétique et de la
construction compacte des calorimetres électromagnétique et hadronique, tous les systemes
calorimétriques sont a I’intérieur du solénoide et permettent d’obtenir une haute résolution du

détecteur.

CMS
A Compact Solencidal Detector for LHC

AN e
CALORMETER /

Totalwelght  : 12,500
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Figure 1.1 (a) : La vue générale du détecteur de CMS (d’apres [13]).
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Figure 1.1 (b) : La section longitudinale du détecteur de CMS (d’apres [13]).

1.2 Le calorimeétre électromagnétique de CMS

La décision de concevoir un calorimetre €lectromagnétique de haute résolution basé
sur des cristaux de PWO a été acceptée par la collaboration de CMS a la fin 1994. Selon [2] Ie
calorimetre électromagnétique se composera de cristaux scintillants de PWO, avec des
photodiodes a avalanche (APD) comme photodétecteurs. Le volume total de cristaux dans la
partie centrale du calorimetre est 8,14 m3, le volume des bouchons est 1,52 m>. La quantité
totale de cristaux est d’environ 83000, ce qui est plusieurs fois plus grand que dans toutes les
expériences précédentes.

Les prescriptions principales requises pour le calorimetre électromagnétique (ECAL)
découlent de la nécessité d'analyser le processus de désintégration des bosons de Higgs dans
la zone de masse intermédiaire. Dans ce cas le parametre critique est la résolution en masse du
mode de désintégration en deux photons [14]. La résolution en masse dépend de la résolution

des énergies Ey, E; et de la séparation angulaire 8 des deux photons par la relation :

g g
oM _1 E1 0 E> N gg (11)
M 2B E tan(d/2)

Ou @ dénote une sommation quadratique, E est en GeV et & est en radians. La

résolution d'énergie est habituellement paramétrée comme :



E:[iDcD@} (1.2)
E |JVE E
Ou a est le terme stochastique, C, le terme constant et Oy, I'équivalent en énergie du
bruit. Le terme de bruit a deux sources, le bruit de 1'électronique et 1'énergie d’empilement.
Afin de réaliser une bonne résolution en énergie tous les termes de la contribution doivent étre
maintenus petits.
Brievement, les parametres dont il est nécessaire de tenir compte pendant la
construction du calorimetre électromagnétique sont les suivants :
* les résolutions énergétique et angulaire optimales ;
* lerejet des mesons a’;
* la tenue aux doses d'exposition aux radiations des neutrons et du fond de gamma
qui existent a l'intérieur et autour du calorimetre ;
* J'acceptance géométrique reliée a la limite de l'intervalle de rapidité Iyl (voir
Fig. 1b), et la limite de précision des mesures d'énergie ;
* larésolution de masse aux niveaux bas et haut de la luminosité.

Ces parametres sont considérés en détails dans [2,13].

1.3 Propriétés générales des cristaux de tungstate de plomb

Un matériau scintillant idéal pour les application dans beaucoup de branches de la
science et de l'industrie doit posséder une haute quantité de lumiere émise et une densité
élevée, une cinétique de scintillation rapide, et un prix relativement bas. Ainsi les chercheurs
et les compagnies de production de scintillateurs concentrent leurs efforts au développement
de quelque chose qui aura un marché stable pendant longtemps au moins dans cette branche
particuliere d’activité. Le cristal de tungstate de plomb (PbWO,4, PWO) est un bon exemple
ou les besoins de la recherche expérimentale dans la physique de haute énergie ont lancé un
défi pour le développement et 1'organisation de la production en série d’un matériau nouveau.
Ce scintillateur sera le scintillateur le plus utilisé dans la physique expérimentale des hautes
énergies dans les dix ans a venir.

Le cristal de tungstate de plomb est connu depuis longtemps [15,16]. Mais c’est
seulement récemment que des progres ont été faits dans le développement de la technologie
pour la production de grands cristaux avec des parametres de scintillation acceptables pour la
physique des hautes énergies [17-20]. Les résultats de recherche des cristaux du PWO
pendant les premieres étapes ont montrés que, en comparaison avec d’autres scintillateurs et

émetteurs lumineux utilisés pour les calorimetres électromagnétiques, le cristal de PWO a la
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densité la plus grande, une longueur de radiation courte et un petit rayon de Moliere, ce qui
permet de faire un calorimetre électromagnétique compact. Toutefois, a ce moment, les
désavantages de ce cristal étaient : une quantité de lumiere émise basse (4 phe/MeV) a cause
de la haute absorption optique intrinseque dans la région des longueurs d’ondes de
scintillation, une tenue aux radiations peu élevée, mais néanmoins supérieure au BGO, et la
présence de composantes lentes dans la scintillation. Cependant, en prenant en compte les
perspectives d’amélioration significative de ces parametres et parce que des capacités de
production significative capables de démarrer une production des éléments scintillants apres
une modernisation relativement insignifiante existaient déja, la collaboration CMS a pris la
décision de construire le calorimetre électromagnétique sur la base de cristaux de tungstate du
plomb.

Apres les dernieres études il a été possible de développer des cristaux avec des
propriétés physiques et chimiques acceptables comme on peut voir dans le Tableau 1.1.
comparées a celles de quelques autres scintillateurs lourds et cristaux de tungstate du plomb
avant leur optimisation [13,19,21-26]. Le probleme lié a la faible quantité de lumiere émise
par les cristaux a été surmonté par I’utilisation de photodiodes a avalanche avec une surface
sensible assez grande.

La Figure 1.2 présente la corrélation entre la résolution en énergie a 1 GeV mesurée

expérimentalement et la longueur de radiation du milieu détecteur pour des calorimetres

différents [13,19,27].

. A;LEEH (Pb-xe) ¢ CLEO(Pb-Ar)

2141 .. DELPHI(Pb-Ar)  |Plomb - gaz
“2 , CELLO(P®b-A) o compteurs
© 12 4 e N proportionel
5_3'10 E \ TASSO(Pb-A) -
5 g “.._ ARGUS(Pb-Scint;} | lomb-argon
[ e liquide
e 5 ; Ny Plomb-scintilla-
{ SF5 Y T teur
. \\O.PAL e / Verrede plomb
| e -

13 3
2 -cms 1BGO) { Bak,

(PWO)i tesit XTAL BALL (Nal)
0 ; ; ; ; ; ; ;

0 1 2 3 4 5 6 7 8
Longeur de radiation, cm

Figure 1.2 La corrélation entre la résolution en énergie a 1 GeV mesurée
expérimentalement et la longueur de radiation du milieu détecteur pour différents
calorimeétres (d’apres [19,27]).
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Tableau 1.1. Propriétés physiques et chimiques des cristaux de PWO dans une

comparaison avec quelques scintillateurs lourds et émetteurs lumineux connus

Cristal Nal(Tl) | Csl | BGO | CeFs| YAP:Ce | BaF: PWO PWO
1995 1999
Densité, g/cm3 3,67 451 | 7,13 | 6,16 5,55 4,89 8,28 8,28
Indice de 1,85 1,80 | 2,15 | 1,62 1,91 1,49 2,16/ 2,16/
réfraction 2,30 2,30
Longueur de 2,59 1,85 | 1,12 | 1,68 2,2 2,05 0,89 0,89
radiation, cm
Longueur 41,4 370 | 218 | 26,2 38 29,9 22,4 22,4
d'interaction, cm
Rayon de 4,80 350 | 2,25 | 2,63 3,7 34 2,19 2,19
Moliere, cm
Maximum 410 315 480 | 300/ 347 210/ | 440-520 440
d'émission, nm 340 310
Quantité 100 20 18 8 40 20/4 | ~0,1-0,2 1,3
relative de
lumiére émise,
%
Durée T 230 16 60 8/25 28 0,9 4(62%) 4(95%)
d’ émission,
ns T 300 630 |23(13%) | 15(5%)
T3 230(25%) [100(<1%)

Référence [21, 22] | [19, [19, [19, | [23, 24, [19, [13, 19]

21, 21, 22] 25, 26] 21,

22] 22] 22]

On peut voir qu’apres 'optimisation effectuée des parametres du détecteur le

calorimetre de CMS aura une tres bonne résolution énergétique. Le BGO seulement fournit

une résolution comparable mais le BGO n’a pas une tenue aux radiations satisfaisante.

Les parametres scintillants et optiques des cristaux de PWO, ainsi que les aspects

technologiques, influengant ces parametres, seront discutés dans les chapitres appropriés de ce

travail.
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CHAPITRE 2
PROPRIETES SCINTILLANTES ET SPECTROMETRIQUES DU
MONOCRISTAL DE TUNGSTATE DE PLOMB

2.1 Des échantillons des monocristaux et des méthodes de mesure

2.1.1 Des échantillons des monocristaux

Les impératifs principaux pour la production des cristaux de tungstate de plomb sont :
d’un c6té de retenir des parametres des cristaux dans les limites de spécification de
CMS [13,28], et en méme temps de minimiser de prix des cristaux. Dans le cas de la méthode
de Czochralski qui est utilisée pour la production des cristaux de tungstate de plomb ces deux
impératifs s'excluent mutuellement. 1l existe des équipements comme « Cristal 3M » qui
permettent de tirer des cristaux avec des masses jusqu’a 2 kg dont les creusets peuvent
contenir une masse de fonte de 5 a 7 kg. Pour augmenter l'efficacité de conversion des
matieres premieres (ECMP) il est nécessaire d'augmenter la quantité des recristallisations
pour un creuset avec addition de matiere premiere a la fonte. Cette approche permet d'obtenir
un niveau de ECMP jusqu’a 50%, mais avec l'augmentation du nombre des cristallisations le
processus de production de défauts devient plus intense. L’augmentation de la quantité des
défauts comme les défauts de structure ainsi que les défauts de dopage provoque la chute des
parametres des cristaux et en particulier I'apparition de composantes lentes et diminue la tenue
aux irradiations. En méme temps, jusqu’a la 79M _ 8% cristallisation on peut obtenir des
cristaux avec des parametres satisfaisant aux spécifications de CMS si on utilise des matieres
premicres spécifiées, en gardant la proportion steechiométrique de la fonte pendant les
cristallisations. Il faut noter que pendant des études nous avons sélectionné pour 1’analyse des
cristaux avec des parametres satisfaisant aux spécifications ainsi que des échantillons avec des
parametres plus mauvais, modifiés par des dopages différents ou par déviation des proportions
steechiométriques de la composition de la fonte.

Tous les cristaux analysés ont €té produits a partir de matiere premiere qui contient
des oxydes de tungstene et de plomb avec une pureté d'au moins 99,999% dans des creusets
de platine sous une atmospheére dont la composition est proche de l'air, en utilisant la
technique de Czochralski. Davantage de détails sur la croissance des cristaux sont donnés
dans [29]. Des cristaux dopés avec différents dopants comme Mo, La, Lu, Y, Nb ou obtenus a

partir d'oxydes épurés, ont été produits dans des creusets séparés en utilisant une

cristallisation pas a pas.
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La majorité des cristaux ont été€ dopés avec du lanthane, de 1’ yttrium ou du niobium au
niveau de 100 ppm et obtenues dans des conditions semblables. Les parties hautes des lingots
pres du germe ont été utilisées pour la recherche spectroscopique détaillée et certains d'entre
eux ont été testés avec l'analyse GDMS (Glow discharge mass spectroscopy) pour voir la
correspondance entre le type de matiere premiere et la contamination d'impuretés dans les
cristaux [30].

Pour les recherches de détail, les échantillons étudiés dans ce travail ont été préparés a
partir des parties hautes des lingots. Le reste des lingots a été employés pour préparer les
éléments scintillants utilis€s dans les essais en faisceau au CERN, dans le cadre de la R&D de
CMS PWO et pour le développement des méthodes d’amélioration de collection de lumiere et
de certification de cristaux.

Pour étudier le mécanisme de dommages par les radiations dans les cristaux de
tungstate de plomb, plus de 1000 échantillons de cristaux dopés et nondopés, développés avec

des matieres premieres spécifiées, ont été étudiés.

2.1.2 Des équipements et techniques utilisés

La technique de mesure est décrite en détail ailleurs [29]. Pour les mesures des
spectres de luminescence un spectrometre SDL-2 (LOMO) est utilisé. Un spectrophotometre
CARY 1E (Varian) a été utilisé pour les mesures en laboratoire des spectres de transmission.
Une modification spéciale a été ajoutée afin de permettre des mesures de transmission
longitudinale des cristaux de PWO avec des longueurs jusqu'a 230 mm. Pour les études des
spectres de transmission optique longitudinale et transversale, nous avons utilisé¢ également
des spectrometres qui ont été réalisés a I'Institut des Problemes Nucléaires en vue de leur
application au systeme automatique de controle de qualité des cristaux ACCOS (Automatic
Crystal COntrol System — voir Chapitre 4).

Pour identifier les centres d'électron et de trou, des données de spectroscopie optiques,
de luminescence thermo-stimulé (TSL), de courant thermo-stimulé (TSC) et les données de
spectroscopie EPR décrites dans [31-35] ont été également prises en considération.

Les mesures des spectres de luminescence thermo-stimulés dans la région de la
température de 80 a 300 K ont été étudices. Les cristaux ont été activés a la température de
l'azote liquide avec une lampe d'hydrogene équipée d'une fenétre de saphir. Le taux
d'augmentation de la température pendant 1'enregistrement de 1'intégrale de spectres de TSL
était 0,5 K/s.

Pour I’analyse détaillées de la composition de matiere premiere en micro-éléments la

méthode de GDMS (glow discharge mass spectroscopy) a été utilisée.
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L’étude de structure des cristaux scintillants été faite avec la méthode d’analyse de
diffraction de rayons X et de diffraction de neutrons.

Le systeme d'acquisition des données expérimentales pour les études de quantité de
lumiere émise et de non-uniformité de quantité de lumiere émise par la méthode d'analyse
d'amplitudes se compose d'un PM XP2262, de modules d'électronique au standard NIM, reliés
a un ordinateur qui forme le spectre d'amplitudes. (voir la Figure 2.1 a) Ce systéme a un
support de cristal spécial qui permet le positionnement précis du cristal de PWO (voir la
Figure 2.1 b). Pour les mesures, une source de y du ®Co a été utilisée (Ey = 1,2 MeV). Les

spectres enregistrés ont été traités a 1'aide du logiciel PAW++ [36].

Alimentation de 0 mm 230 mm
Haute Tension < >

Fenétre de sortie
entourée avec la

x | matiére réfléchissante
—\’/ ou absorbante

PM PWO

Craisse optique Emballage réfléchissant

Amplificateur

i de formation HP ordinateur

Amplificateur ADC

Figure 2.1 (a) : Le schéma de systéme expérimental.
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Figure 2.1 (b) : Le schéma d’installation du cristal dans le systeme expérimental.

Deux méthodes d'analyse des données ont été utilisées. La premiere a mise en ceuvre
la détermination de la position du maximum du pic d’absorption photoélectrique du spectre
d'amplitudes, déterminant, par définition, la quantité de lumiere émise du cristal [37]. La
seconde méthode a utilisé l'intégration des spectres enregistrés [38]. Ces méthodes sont
discutées en détail dans le Chapitre 3.

Le systeme d'acquisition des données expérimentales, pour les études de quantité de
lumiere émise, de non-uniformité de quantit¢é de lumiere émise et de la cinétique des
scintillations des cristaux de tungstate de plomb par la méthode des coincidences retardées (la
méthode des démarrages - arréts), a ét€ mise au point a I'Institut des Problemes Nucléaires
(Minsk) en collaboration avec le Laboratoire d'Annecy de Physique des Particules (Annecy-
le-Vieux), comme composant du systeme automatique de contr6le de qualité des cristaux
ACCOS (Automatic Crystal COntrol System). Ce systeéme est proposée pour le controle
rapide et les études de quantité de lumiere €émise, de la non-uniformité de quantité de lumiere
émise et de la cinétique des scintillations aussi bien que de la transmission optique des
cristaux de tungstate de plomb.

La méthode de mesure de dommage des cristaux de tungstate de plomb sous radiations
est décrite dans les références [39,40]. La méthode est basée sur un modele d'évolution des
dommages des cristaux de tungstate de plomb sous les radiations que nous avons développé.
Dans le cadre de ce modele, les radiations ionisantes ne causent pas de dommages aux centres
de luminescence principaux [41]. En conséquence, les pertes de quantité de lumiere émise
enregistrées sont causées seulement par les dommages de transmission optique. Une autre
caractéristique de ce modele est que 'absorption du PWO induite par les radiations dépend de
l'intensité de 1'irradiation [42]. Cela provient du fait que les dommages visibles des radiations
est le résultat d'un bilan stabilisé entre des processus de création et de destruction de centres
de couleur qui fonctionnent avec des rapidités comparables. Les processus de dommages par

radiations sont discutés en détails dans le paragraphe 2.3.
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A cause de la petite quantité de lumiere émise par les long cristaux de tungstate de
plomb (~10 phe/MeV) il est impossible d'effectuer des mesures de quantité de lumiere émise
de l'ordre de 1 a 5% de celle émise par un scintillateur de Nal(Tl) avec une précision
meilleure que 10%, en utilisant une source d’irradiation standard d’énergie E, < 1,25 MeV.
Alors, il semble raisonnable d'effectuer des mesures de tenue des cristaux aux irradiations au
moyen d’un controle permanent du changement de transmission optique aux longueurs
d'ondes des bandes d'absorption induites par l'irradiation, pendant et immédiatement apres
l'irradiation. Dans ce cas il n'est pas nécessaire d'organiser des mesures de routine en utilisant
un faisceau d'accélérateur. Il est seulement nécessaire d'établir une corrélation entre la chute
de la quantité de lumiere émise des cristaux pendant leur irradiation par des particules de
haute énergie et la quantité d'absorption stimulée dans des régions spectrales spécifiées. Une
telle corrélation a été établie pendant ces études. Cela signifie que 1'on peut obtenir des
résultats corrects en mesurant des cristaux par l'irradiation avec une source radioactive de
gamma comme, par exemple, le ®Co ou le ¥*'Cs, ce qui simplifie les études de tenue aux
irradiations. Dans ce cas pour faire une irradiation tout le long du cristal, c.-a.-d. pour simuler
l'irradiation du cristal par une gerbe électromagnétique des particules de haute énergie, le
cristal doit étre installé perpendiculaire au faisceau d’irradiation de gamma modulé
éventuellement par un filtre en plomb de forme appropriée [43].

Pour les études de spectres d'absorption stimulée des cristaux de PWO nous avons mis
au point un systeme d'équipement qui permet de mesurer 1'évolution des spectres de
transmission dans la région de 300 - 800 nm en fonction de la puissance de dose ou de la dose
absorbée pour une puissance déterminée d'irradiation.

Parce que des conditions d'irradiation, au moins pour la composante de gamma,
doivent étre proches des conditions de charge d'irradiation dans le calorimetre
électromagnétique de CMS, alors les mesures ont été effectuées a une puissance d'irradiation
variant entre 15 et 100 rad/heure, ce qui correspond aux conditions expérimentales attendue a
LHC. Ceci demande de mettre en ceuvre un systeme adapté au travail continu en
fonctionnement durable (pendant quelques jours), en mode automatique.

Nous avons construit deux dispositifs de ce type qui ont été installés, I'un a Saclay
(France) pour équiper le systeme d'irradiation COCASE (Cobalt Casemate) avec une source
de ®Co d'activité de 14 Ci [40,44] et I'autre au CERN (Suisse) basé sur le systeme
d'irradiation GIF (General Irradiation Facilities) avec une source de 187cs dactivité de 20 Ci
[45,46]. Ces systemes permettent de faire des mesures de transmissions optiques pendant
l'irradiation et fournissent des données sur la dynamique de dommage en fonction des doses

absorbées ou de la puissance de dose. Les sources permettent le réglage géométrique de
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puissance dans la région de 3 a 50 rad/heure pour des blocs de 5 longs cristaux. La vue
générale du systeme GIF est montrée dans la Figure 2.2.

Pour les mesures de changement des spectres de transmission pendant l'irradiation on
a utilisé une source de lumiere avec des longueur d'onde variables obtenues a partir d'une
ampoule de xénon Hamamatsu L2360 associée a un monochromateur contr6lé par ordinateur,
qui fournit des faisceaux sondes AA=10 nm de largeur avec une vitesse de balayage de
longueur d'onde de 100 nm/s. La transmission optique est mesurée a 5 longueurs d'ondes :
375, 420, 500, 600 et 660 nm, la durée de mesure de chaque longueur d'onde est de 30 s.

Le changement de transmission est mesuré par la détection par des
photomultiplicateurs Philips XP1921 connectés a un ADC 13 bits avec intégration de charge
et un temps d'intégration de 100 ns. Cinq cristaux peuvent €tre mesurés a la fois. Pour leur
protection contre I’irradiation les PM et les fibres d'injection sont placés a 90° par rapport au
cristal en face de miroirs aluminisés. Les impulsions fournies par la source de lumiere sont
injectées dans le cristal par des miroirs métalliques en face des fibres. Cette géométrie permet
I'utilisation de la méme installation pour étudier aussi les dommages en enregistrant la lumiere

émise sous un faisceau de particules (notamment des €lectrons et des muons).

% Source de y-irradiation

- ~
- ~
- ~

Mirroir _-~~ \\\ Mirroir

‘ I\ oo
Faisceau:
error I noue
PM
] I
HV
Vers ADC Stable LED Xe lampe
LED |© Ol de charge

Figure 2.2 Le schéma du systeme des radiations installé aupres du systeme GIF au
CERN.

Le systeme fournit des mesures de transmission optique des cristaux long avec une
résolution de 0,2 %. Pendant le développement du systeme une attention spéciale a été portée
a la stabilisation de marche du systéme sous les conditions d'irradiation. En plus des 5 canaux
en test avec des cristaux installés, le systtme comprend 3 canaux de contrfle : 2 canaux de
contrdle a base de PM pour le controle des lampes et 1 canal de contrdle a base de photodiode

pour le contrdle de la LED sont installés a I’intérieur de la zone d'irradiation.
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Tous les PM ont des instabilités de gain a long et court termes de quelques pourcent
(jusqu'a dix), qui dépend aussi du courant d’anode [22]. Dans l'installation de GIF, les
cristaux sont irradiés avec des intensités de dose de 15 rad/h le long de leur grande dimension.
Dans ce cas a l'intérieur du cristal la lumiére apparait, correspondant a un courant de quelques
microamperes, donc beaucoup plus que les 0,1 HA recommandés par le producteur de PM
pour une opération stable. Le travail dans ce régime provoque des grandes instabilités des PM
a long et a court termes. Pour le PM1921 nous avons utilisé une procédure spéciale de
préparation, qui inclut 12 heures d'illumination de la photocathode par des impulsions de
diode bleu (LED) avec une fréquence de répétition élevée mais de faibles amplitudes qui
fournissent un courant de 5 uA. Cette procédure diminue les instabilités de gain habituelles de
5-10 % jusqu'a 1-2 %. Le gain du PM est également « controlé » par un signal d'illumination
de la photocathode par une source de lumiere produite par une LED stabilisée au niveau de
0,1 % [47]. Les variations de gain provoqués par les instabilités de 1’alimentation de haute
tension et de la température sont corrigées par la normalisation aux réponses d'un ou deux
canaux de contrdle vides, c’est a dire, la méme installation mais sans cristaux. La précision
totale atteinte par le systeme est meilleure que 1%.

Le cycle de mesure est divisé en trois €tapes. Dans la premiere étape la température et
le gain des PM se stabilisent pendant 12 heures. Ensuite les cristaux sont irradiés pendant 48-
72 heures avec un débit de dose typique de 15 rad/h, apres quoi la relaxation des spectres de
transmission est enregistré pendant 12 heures. Avant la mesure, les cristaux passent par la
procédure standard de recuit thermique qui inclut un chauffage lent pendant 3 heures jusqu'a
une température de 200°C, le recuit 2 200°C pendant 6 heures et un refroidissement jusqu'a la

température ambiante pendant 10 heures.

2.2 Les études spectroscopiques du cristal de tungstate de plomb

La compréhension de la structure du cristal et de ses non-homogénéités locales est tres
importante pour développer un modele des centres d'émission a 1'origine des scintillations
dans le cristal de tungstate de plomb.

D'abord, par analogie avec d'autres cristaux de la famille des tungstates, comme la
CaWO,, on a supposé que le tungstate de plomb a une structure de scheelite. Cependant, des
études détaillées ont montré 1'existence d'autres types de structure dans lesquelles le tungstate
de plomb peut cristalliser.

Dans la nature le PbWOQ, existe sous les formes de stolzite tétragonal (une structure de

type scheelite) et de raspite monoclinique [48,49]. A la température ambiante la phase
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scheelite est stable. Mais il a été trouvé que les cristaux synthétiques de tungstate de plomb
ont des particularités de structure. Ces particularités se forment a cause des reconstructions
des réseaux cristallins dans les conditions de manque de plomb pour des cristaux obtenus pour
une cristallisation orientée. Le cristal synthétique de tungstate de plomb est un cristal
biréfringent uniaxe.

Pour les études de structure, des cristaux de deux types ont été produit. Les cristaux de
premier type ont été tirés a partir d'une fonte avec une composition steechiométrique du PbO +
WOs. Les cristaux du deuxieme type ont été tirés a partir d'une fonte avec un déficit en PbO.

Les recherches effectuées en utilisant la méthode d'analyse de poudre de cristal par les
diffractions de rayons X [50] a montré que le cristal produit a partir de matieres premieres
avec une composition steechiométrique est caractérisé par les parametres de réseau suivants:
a=b=5,465(2) A, c=12,020(2) A, et le groupe spatial I44/a. Les positions atomiques sont

énumérés dans le Tableau 2.1, et les distances inter-atomiques dans le Tableau 2.2.

Tableau 2.1 : Les parameétres de structure de PhbWOQ,, groupe spatial 14,/a

Atome | Site X y z Occupation
W 4a 0 14 1/8 1,0
Pb 4b 0 14 5/8 1,0
O 16f 0,2388 0,1141 0,0429 1,0

Tableau 2.2 : Les distances interatomiques (A) dans PbWQ,

W -40 1,795(8)
Pb 40 2,580(8)
-40 2,637(8)

Ainsi, le cristal de Pb WO, avec la structure normale de scheelite se caractérise par un
réseau carré de colonnes identiques d’atomes de Pb et de W paralleles a l'axe z, chaque
colonne est constitué par un empilement régulier d’atomes de Pb et de W. La Figure 2.3 (a)
montre la projection de la structure Pb WOy le long de 1'axe c.

Les atomes de W ont situés aux centres des tétraedres réguliers isolés, les atomes de
Pb a l'intérieur d'un polyedre qui peut tre décrit comme carré, décentré par un atome sur un

cOté et un triangle de 1'autre coté.

20




W(L/4)

B
W(0) W(0)
Pb(1/2) .J @ @ Pb(1/2)
W(1/2)
Pb(0)

W(3/4) W(3/4)
Pb(1/4) .> @ @ Pb(1/4)
W(1/4)

Pb(3/4)

h @ @@ P

Figure 2.3. (a) : La projection de la structure de PWO le long de I'axe c. Les petits
cercles pleins indiquent des atomes de W, les grands cercles - les atomes de Pb . Les
nombres entre parentheses sont les parametres de z. Les atomes d'oxygene sont omis

(d’aprés[50]).

Les recherches effectuées en utilisant la méthode d'analyse des poudres de cristal par
la diffraction X [50] a permis de proposer que les cristaux obtenus a partir de fonte avec un
déficit en plomb sont caractérisés par le groupe spatial P4/nnc et les parametres de réseau
suivants : a = b = 7,719(2) A ¢ = 12,018(2) A. Cette structure correspond a la formule
chimique P;WgOz,.x), ot X=3,2(8). Mais, dans ce modele, les lacunes des atomes de plomb,
ne sont pas positionnées de facon chaotique mais forment des structures régulieres et causent
la formation de colonnes qui sont composées par des atomes de Pb seulement et des atomes
de W dans la méme colonne. Cependant, 1'égalité des sections de diffusion des radiations X
sur les atomes de plomb et de tungstene ne permet pas une différenciation fiable de ces
éléments. C’est pourquoi, les études ont été effectuées en utilisant la méthode d'analyse des
poudres de cristal par diffraction de neutrons [51]. Les résultats de ces études ont permis de

proposer une nouveau modele, dans lequel les cristaux obtenus a partir d'une fonte avec un

déficit en plomb sont caractérisés par le groupe spatial P4 et les paramétres de réseau
suivants: a=b="7,7208(1) A, c = 12,0417(2) A. Cette structure correspond a la formule
chimique Pb75WgOsp.

Les positions atomiques sont énumérées dans le Tableau 2.3, les distances

interatomiques dans le Tableau 2.4.
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Tableau 2.3 : Les parametres de structure de Pb;5\WgOs3,, groupe spatial P4

Atome Site X y z Occupation

Pb(1) 4h 0,260 0,251 0,752 1,0

Pb(2) 29 0 1/2 0,497 1,0

Pb(3) 1c 12 12 0 0,5

Pb(4) la 0 0 0 1,0

W(1) 4h 0,259 0,252 0,250 1,0

W(2) 29 0 1/2 0,001 1,0

W(3) 1d 1/2 12 12 1,0

W(4) 1b 0 0 12 1,0

0O(1) 4h 0,034(3) 0,183(3) 0,571(2) 1,0

0(2) 4h 0,049(3) 0,670(3) 0,082(2) 1,0

0(3) 4h 0,061(4) 0,300(3) 0,332(2) 1,0

0O(4) 4h 0,203(3) 0,056(3) 0,161(2) 1,0

0O(5) 4h 0,291(3) 0,452(3) 0,154(2) 1,0

O(6) 4h 0,331(3) 0,555(3) 0,419(2) 1,0

O(7) 4h 0,452(3) 0,197(3) 0,332(2) 1,0

O(8) 4h 0,542(3) 0,183(3) 0,069(2) 1,0

Tableau 2.4 : Les distances interatomiques (A) dans Pb75WgO3,

Pb(1) -O(5) 2,51 Pb(2) -20(3) 256 | W(1) -O(7) 1,84
-O(7) 2,55 -2.0(7) 2,58 -O(3) 1,86
-O(6) 2,58 -20(1) 2,62 -O(4) 1,90
-0(2) 2,59 -2 0(6) 2,75 -O(5) 1,94
-O(3) 2,63 Pb(3) -4 0(5) 248 | W(2) -2 0(8) 1,68
-O(4) 2,68 -4 O(8) 2,60 -20(2) 1,68
-O(8) 2,75 Pb(4) -4 04) 253 | W(3) -4 O(6) 1,68
-O(1) 2,84 -4 0(2) 2,76 | W(4) -4 0(1) 1,67

Ainsi, le tungstate de plomb peut cristalliser également avec la phase scheelite et avec

une superstructure de type voisine de la scheelite. La structure de base est déterminée comme
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une structure de PbWO, qui contient une maille carrée réguliere de couches d'atomes de
tungstene et de plomb ordonnées le long de [0 O 1]. Les atomes de tungsteéne sont entourés par
quatre atomes d'oxygeéne qui forment un tétracdre. Chaque deuxieme couche est déplacée de
maniere que les atomes du métal est positionné au centre du carré de la couche précédente.
Parce que les atomes de Pb et de WO, des tétraedres alternent le long de [0 O 1], dans cette
direction l'unité de translation correspond a quatre couches. Dans la superstructure trouvée,
les lacunes dans la position des plombs de chaque quatrieme couche provoquent
I'augmentation de 1'unité de translation dans le plan (0 O 1), et le parametre ¢ ne change pas.
La Figure 2.3 (b) présente les positions des atomes de Pb et les tétraecdres WO, pour une
projection le long de 1'axe [0 O 1]. Les ronds noirs marquent les lacunes trouvées. Les atomes
de plomb dans le PbWO, sont coordonnées par huit atomes d’oxygene pratiquement
équidistants (4x2,58, 4x2,64), qui forment deux tétraédres concentriques, I'un d’eux est
positionné dans le plan le long de 1'axe [0 0 1], et le deuxiéme est tourné de 90° relativement
au premier et positionnée le long de [0 0 1]. 1l est évident que les lacunes dans Pb7s5WgOsp,
Pb(3), sont positionnées a des distances plus courtes des atomes voisins que les autres atomes
de plomb. La différence la plus significative entre les quatre plus courtes et les quatre plus
longues distances est aussi observée pour cette position de plomb aussi bien que pour Pb(4).
Les voisins de Pb(3) sont présentés dans la Figure 2.4. Les fleches et signatures « plus » et
«moins » montrent la direction de déplacement des positions des atomes qui entourent la

position de vacance, relativement a la position dans le cristal steechiométrique du PbWO,.
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Figure 2.3 (b) : Les positions des atomes de Pb et tétraedres WO, dans la projection le

long de 1'axe [0 0 1]. Les ronds noirs marquent les lacunes trouvées (d’apres [51]).
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Figure 2.4 : Les voisins de Pb(3). Les fleches et signatures « plus » et « moins » montrent
la direction de déplacement des positions des atomes qui entourent la position de lacune,
relativement a la position dans le cristal steechiométrique du PbWQ,

(d’apres [51]).

Les atomes d'oxygene sont déplacés plutdt le long de 1'axe [0 O 1]. Les composantes
dans le plan (0 O 1) permettent d'établir la distance acceptable entre les mémes atomes
d'oxygene et l'atome de tungsténe en position W(1). Ces distances augmentent de 1,79 A en
PbWO;, jusqu'a 1,84-1,94 A. Dans le méme cas, les distances dans les autres tétraédres de
WO, se réduisent jusqu'a 1,68 A. La cohésion dans les tétraddres WO, est telle que I'on ne
s’attend pas a la présence de lacune a la position d'oxygene. Une idée plus probable est que
l'absence de cations ~1/16 Pb** est compensée par I'état d'oxydation plus élevé des autres
cations du plomb.

On peut dire que dans le cas d’un déficit systématique en plomb dans le cristal la
superstructure des lacunes de cation apparait. Cette structure en raison du déficit de charge est
compensée par le déplacement des atomes. Nous avons vu que les cristaux de tungstate de

plomb sont des solutions solides de deux phases et que les structures principales de ces
solutions sont des complexes d'oxygenes WOi_ et des oxydes divalents de plomb ou leur

lacunes dans la sphere de coordination octaédrique.

Malgré des recherches sur les propriétés spectroscopiques du cristal de tungstate de
plomb effectuées auparavant [31-33,52-54], une étude systématique a été effectuée avec des
échantillons produits par différents producteurs [29,55-60] au cours des cinq dernieres années.
Ces études ont mené a une meilleure compréhension de 1'origine de la luminescence dans des
cristaux de PWO. Suivant les recherches effectuées les cristaux de PbWO, possedent trois
bandes de luminescences : bleu A = 420 nm, vert A =490 nm, et rouge A = 650 nm, qui sont
résolues par des excitations optiques sélectives [29]. Sous excitation par des radiations

ionisantes la luminescence des scintillations enregistrée est la superposition de ces bandes,

24



mais leurs contributions a la luminescence résultante sont tres dépendantes de la technologie
de production particuliere. La luminescence dans les cristaux de PWO apparait a cause de

transitions avec des transferts de charges dans les complexes moléculaires anioniques
WOi_ et WO, Dans le cadre de l'approximation moléculaire orbitale [61-63] les complexes

anioniques ont une orbitale moléculaire occupée t; plus haute, qui est constituée par les
orbitales de l'oxygene 2p(7). L’état bas 2e est composé dans la zone de conductivité

principalement par des orbitales vacantes d des ions du tungstene. Ces deux orbitales forment
la bande interdite. Puisque le champ cristallin des complexes de WOE_ a une symétrie

ponctuelle Tq, la configuration finale des termes d'énergie est la suivante : 3T1,3T2 et 1T1, 1T2
avec 1'état fondamental 1A1. Les deux transitions 1A1 - 1T1, 1T2 et 1A1 - 3T1, 3Tz sont
clairement détectées dans le spectre d'excitation de la luminescence bleue (420 nm)
provoquée par la transition radiative des niveaux de triplet Ty, °To — AL Les spectres des

luminescences bleu sont présentés dans la Figure 2.5 (les courbes 4, 6 et 1 par conséquent).

Quand des lacunes d'anion apparaissent dans un complexe anionique WOZ_ la

symétrie locale du complexe irrégulier nouveau WO; est réduite a Ca,. Une composante

supplémentaire du champ cristallin avec une symétrie plus basse décompose les niveaux de
triplet dans les composantes (A+E), donnant un certain déplacement des termes excités
d'énergie. Cependant l'interaction électron - phonon est fortement changée par la transition du
complexe anionique régulier au complexe irrégulier. Elle provoque une augmentation
suffisante du déplacement de Stokes de la luminescence dans les groupes irréguliers, donnant
le déplacement du maximum de bande de luminescence dans la région du vert. Des transitions
semblables sont également détectées par des spectres d'excitation de la luminescence verte
(490 nm) a la température ambiante [29]. Les spectres des luminescences vertes sont aussi
présentés dans la Figure 2.5 (les courbes 5 et 2 respectivement).

Le troisieme type de centre luminescent dans les cristaux de tungstate de plomb est
associé a la luminescence rouge (650 nm). Nous avons associé cette luminescence a un centre
qui est apparu en raison de l'incorporation de centre de Pb® dans des cristaux de
PWO [56,57]. Les ions trivalents de plomb sont stabilisés dans les cristaux de PWO par
défauts de Frenkel (I'ion de I'oxygene se déplace vers une position d'inter-site avec la création
simultanée de V,) [55]. Un défaut de Frenkel formé abaisse également la symétrie locale d'un
tel complexe du tungstene WOj3 vers un Cs, ou méme inférieur, établissant le déplacement et
la décomposition des niveaux d'énergie excités originaux. Un tel complexe anionique de

tungstene déformé est responsable de la luminescence rouge dans des cristaux de PWO. Sa
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premiere bande d'excitation est une bande large avec un maximum autour de 350 nm [29]. On
peut voir des spectres de luminescence rouge et leur excitation dans la Figure 2.5 (les courbes
7 et 3 respectivement). L'origine de la luminescence associée avec le centre d'électron est en
bon accord avec les résultats des autres travaux qui ont trouvé que le premier pic de la
photoconductivité a la température ambiante des cristaux de PWO nominalement purs a un
maximum pres de 350 nm [64]. Le schéma des niveaux d’énergie les centres de radiation dans
des cristaux de PWO qui été développé sur la base des études spectroscopiques est montré

dans Figure 2.6.
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Figure 2.5 : Spectres d'excitation et de luminescence des cristaux du PboWQ, a 300 K.
L'excitation pour les longueurs d'ondes de luminescence : 1 -4, =420 nm, 2 - 1, =490
nm, 3 - A, = 650 nm. La luminescence pour les longueurs d'ondes d'excitation : 4 - A¢ =

275 nm, 5 - Aexe= 308 nm, 6 - Aexc= 325 nm, 7 - Aexe= 350 nm.
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Figure 2.6 : Diagramme des niveaux d’énergie des transitions optiques dans des cristaux
de PWO. La décomposition des premiers états excités dans les groupes WOQO3 est

montr ée.

Les données spectroscopiques obtenues et le schéma des niveaux énergétiques
montrent, que les centres irréguliers éteignent la luminescence des groupes réguliers. Ainsi,
la suppression des défauts indiqués qui sont basés sur les lacunes d’oxygene, est nécessaire
pour l'augmentation de la quantité de lumiere émise par les cristaux de PWO. Nous avons fait
une suppression de ces défauts dans les cristaux au moyen du réglage de la technologie. Nous
avons trouvé, que dans les cristaux avec une présence minimale de groupes irréguliers qui ont
les luminescences verte et rouge fortement supprimées, la quantité de lumiere émise par des
échantillons de 1x1x1 cm® augmente au moins d’un facteur 2 et atteignent 30
photoélectrons/MeV (PM XP2262). C'est pourquoi, dans les cristaux produits dans les
conditions optimales, la luminescence des groupes réguliers de tungstene domine. Il résulte
que le spectre de radioluminescence ou de scintillations est formé par ces centres réguliers.

Les études effectuées ont montré que sauf les particularités de structure le tungstate de
plomb fait exception en comparaison des autres cristaux de tungsténe, en particuliere

l'identification des défauts et les analogies avec d'autres cristaux de la famille de tungsténe ne
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sont pas adéquates. La difficulté générale d'interprétation des processus qui apparaissent dans
les cristaux de tungstate de plomb sous irradiation est causé par le fait que sous irradiation il
n'y a pas de formation de défauts paramagnétiques induits par les défauts intrinseques.

On peut affirmer que :

Premierement, dans le cristal de tungstate de plomb on n'a jamais observé par la

méthode de résonance paramagnétique des électrons (EPR), dans une large région de

températures, de défaut de trou (WO4)§_ qui est une caractéristique pour la famille des

tungstates MWO,4 (M = métal) [32, 65].

Deuxiemement, des défauts ponctuels avec des états fondamentaux paramagnétiques
ne sont pas détectés dans des cristaux de tungstate de plomb a une température plus haute que
celle de I'azote liquide. Ceci indique le plus probablement que des centres comme F* séparés
(la lacune d'anion Vo+ e) ou O ne sont pas stables dans de tels cristaux méme a basse
température.

Comme il a été noté au-dessus, les cristaux synthétiques du tungstate de plomb sont
des solutions solides de phases, et la contribution de chaque phase dépend des conditions de
production. Le rapport des phases dans la solution solide ne se stabilise pas a une valeur fixe
mais change de cristallisation a cristallisation. Ce phénomene n'affecte pas les propriétés
spectroscopiques et luminescentes des cristaux mais affecte le processus de création des
défauts qui causent la formation des centres de coloration. Les défauts de structure ponctuels
créés dans les cristaux de tungstate de plomb sont la somme des défauts des deux types de
structures des cristaux. Le cristal de type de scheelite pure a des lacunes distribuées
occasionnellement qui sont provoquées par la fuite 1égere de Pb ou de O pendant la croissance
du cristal ; le cristal de type voisin de la scheelite contient en supplément des lacunes de
cation régulicres dans une des positions du plomb. La dépendance de concentration des
lacunes dans la structure du cristal est montrée schématiquement dans la Figure 2.7.

Cette dépendance montre que pendant la croissance de cristal de PWO de grand taille
par la méthode de Czochralski a partir de matiere premiere en proportion steechiométrique,
une fuite de plomb dans la fonte a lieu menant a la création des lacunes de cation V.
distribuées occasionnellement dans les sites du plomb. De telles lacunes sont compensées par
lacunes de 1'oxygene Vo, qui sont également distribuées au hasard dans la matrice. Avec la
transition vers la matrice du cristal de type voisin de la scheelite, la quantité de V. diminue
avec la diminution de la fraction de PWO sous forme de scheelite (PbWQ,) dans la solution
solide. Cependant les lacunes de cation V¢ qui sont habituelles a la matrice de cristal voisin
de la scheelite apparaissent. Elles sont compensées par des déplacement des atomes d'oxygene

dans la matrice. Les lacunes V., V¢ sont les pieges principaux pour des trous dans des
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cristaux de PWO pendant l'irradiation. Les centres O VO™ sont les seules possibilités pour
avoir des centres de trous avec des états fondamentaux singlets et non paramagnétiques. Dans
les cristaux d'oxydes, les défauts de di-trou pres des lacunes de cation ont été bien étudiés, ils

provoquent habituellement des bandes d'absorption larges dans la région du rouge [66,67].

Le rapport des phases |
dans 13 solution solide

Scheelite pure Solution solide Voisin de la scheelite

Scheelite pure Solution solide Voisin de la scheelite

Figure 2.7 : Défauts dans des cristaux de PWO en fonction de la structure du cristal.

Les centres de défauts ponctuels les plus étudiés dans le PWO sont des centres
d'électrons créés sous l'excitation de radiation dure ou de lumiere UV. Ils sont créés sur la
base des lacunes d’oxygene Vj et leur associations et affectent les propriétés de scintillation
des cristaux de PWO par influence sur la distribution de la lumiere émise entre la scintillation
et la postluminescence aussi bien que sur la processus de rétablissement de la transmission du

cristal apres irradiation. La description détaillée du centre d'électrons parasite principal
MOOi_ dans le cristal de tungstate de plomb sera donné au paragraphe 2.4. Ici nous notons

seulement que les centres d'électrons suivant qui sont métastables a la température ambiante
apparaissent dans le tungstate de plomb [65] : Le centre F ou lacune d'oxygene (Vo+2€) qui a
attrapé deux électrons ; la di-lacune d'oxygene (VOVO)Z'. Il y a deux possibilités pour la

création d’une telle di-vacance. Une de celles-ci est causée par la présence de deux lacunes
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d'oxygene dans le méme polyedre et l'autre est créée par des lacunes dans des différents
polyedres voisins. Le dernier type de di-lacune peut étre tres stable dans les cristaux de
tungstate de plomb [68]. La lacune de V, crée par un défaut de Frenkel peut également
attraper des électrons donnant des centres comme (WOg)Z'. Un tel centre apparait a
l'irradiation, il est stable a la température ambiante et montre des spectres d'absorption voisin
des centres WO3 positionnés proche du défaut de Frenkel.

Les autres centres d'électrons qui montrent des spectres de thermoluminescence (TSL)
dans la région des températures T < 200 K, décroissent a la température ambiante avec des

temps caractéristiques T < 1 us.

2.3 Suppression du dommage de transmission optique des cristaux de

tungstate de plomb

Au cours des études du changement des propriétés des cristaux de PWO nous avons
trouvé, qu’il n’y a pas de transformation structurale des centres principaux émetteurs WOLZ{

sous radiation d'énergie de l'ordre de 1 MeV. Cela permet de conclure que le mécanisme des
scintillations dans les cristaux n'est pas endommagé par irradiation [41]. D'autre part, une
absorption optique induite apparait dans le cristal sous radiation due a la présence de défauts
de structure ponctuels, par suite de leur recharge. La plus critique est une absorption de ce
type dans le domaine spectral des scintillations de 350 a 600 nm, qui provoque une réduction
de la collection de lumiere du scintillateur. Ainsi, la suppression de dommage sous radiation
est réduite a la suppression des défauts ponctuels dans le cristal.

Il est évident que la suppression complete des défauts ponctuels de structure dans les
éléments long de PWO (230 mm) juste au moyen du réglage stoechiométrique est tres
douteuse. Par conséquent des moyens supplémentaires pour compenser ou détruire les défauts
ponctuels de structure sont nécessaires. Parmi les moyens possibles comme le recuit, le
dopage et la coloration supplémentaire dans des vapeurs de métaux, le dopage été trouvé
technologiquement le plus commode pour atteindre le niveau minimal de concentration de
défauts a ’origine des dommages dans les cristaux. Le dopage des cristaux de PWO par des
impuretés spécifiques comme La, Lu, Y ou Nb améliore suffisamment la tenue des éléments
scintillant pour [Dirradiation [39,69]. D'ailleurs une suppression impressionnante de
l'absorption induite par irradiation a été observée dans les longs éléments scintillants avec un
dopage au niveau de quelques dizaines de ppm.

Discutons en détail le processus de compensation. Des ions trivalents des éléments de

terres rares dans les cristaux de tungstate de plomb se localisent dans des positions des ions de
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plomb. Le facteur important pour ces ions est leur état de valence stable. Les ions des types de
La®, Y*, Lu® localisés dans le site de Pb?* apportent au cristal une charge positive
supplémentaire qui est non-compensée, et ainsi concurrenceront la création des lacunes de V,
donnant une certaine perte de quantité des lacunes d'anion et respectivement diminueront
énormément les concentrations des associations, y compris des di-lacunes. Le dopage avec le
La® diminue é¢galement le nombre de groupes de tungstene déformés par des défauts de
Frenkel dans le cristal, donnant une amélioration de la transmission optique de PWO dans la
région de 340-450 nm, comme il a été remarqué par exemple dans [70].

Les ions pentavalents de niobium se localisent dans des tétrag¢dres d'oxygene dans un
état 5+ ot ils compensent les fuites des ions de tungsténe ou les remplacent. Le dopage avec
des ions de Nb>* localisés dans les sites de W® apportent au cristal une charge négative
supplémentaire non-compensée et n'affectent pas la concentration des lacunes d'anion ou les
défauts basés sur eux. L'ion de Nb dans le tungstate de plomb crée un centre de trou peu
profond et empéche la stabilisation des défauts de trou qui sont créés sur la base de lacune de
cation.

La Figure 2.8 (a-c) présentent les courbes typiques de 1'absorption induite par irradiation
pour des cristaux non dopés et dopés par le Nb et le La. Les cristaux non dopés montrent un
spectre compliqué avec un maximum pres de 620 nm qui est clairement détecté. Comme il a
été noté [65], des centres d'électrons contribuent a l'aile des grandes longueurs d'onde de cette
bande et forment une bande large avec un maximum proche de 700 nm. Le maximum de la
bande dans l'intervalle des courtes longueurs d'onde change de cristal a cristal, avec une
valeur dans l'intervalle de 350-400 nm. Ce phénomene est causé par la variation de la coupure
des courtes longueurs d'onde de la bande d'absorption, de cristal a cristal. Comme il a été noté
ci-dessus le dopage avec du Nb fournit une diminution des dommages induits sur un intervalle
spectral large, supprimant complétement la bande de 620 nm.

Nous avons trouvé la concentration optimale des activateurs amenant a la suppression
presque complete de l'apparition d’absorption induite dans les cristaux. Discutons la
dépendance de l'absorption induite dans les cristaux en fonction de la concentration de
I'activateur dans la fonte. Pour ces études nous avons utilisés des cristaux long, qui sont
produits sans réglage steechiométrique de fonte pour 1'augmentation de la quantité de V.

LaFigure 2.9 (a,b) montre I’influence du dopage par des ions de Nb sur l'absorption
induite par irradiation sur I’exemple des deux bandes caractéristiques avec des maximums de
620 et de 390 nm. Il y a une tendance claire qu’avec l'augmentation de concentration de Nb il

apparait une suppression rapide de I’absorption induite et par conséquent des centres
appropriés.
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Figure 2.8 : Spectres d'absorption induite par la radiation d’une source de ®°Co, dans le

cristal non dopé (a), dopé par La (b) et dopé par Nb (¢) d’un PWO avec de grande taille,
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pour une dose accumulée de 30 krad, T = 300K.

La concentration de dopants, pour laquelle un effet positif est observé, n'est pas plus

que 100 ppm. Dans ce cas la distance moyenne R vaut plus que 100 A entres les atomes de

dopants évaluée dans l'approximation d'une distribution réguliere est :

R:3ﬁ
\ 41

Ou N est la concentration. Si on accepte une concentration des défauts dans les
cristaux pas trop grande (du méme ordre de grandeur que la concentration des centres des

activateurs), qui donne un effet de compensation, donc on peut supposer que les dopants font

32



une compensation spatiale de la déficience de charge apportée par les défauts ponctuels. En
d'autres termes, dans des cristaux il n'y a pas de localisation corrélée des centres de dopants

proches des défauts ponctuels.
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Figure 2.9 : L'absorption induite dans les cristaux scintillant de PWO normaux a 390 (a)
et 2 620 nm (b) avec la concentration de Nb dans le cristal (source 60Co, dose accumulée

30 krad, T = 300 K).

Alors, le mécanisme de compensation spatiale de charge qui meéne aux suppressions
des processus de recharges des défauts de structure ponctuels et optique actifs, suppose la
possibilité de compensation de l'influence des défauts avec de petites concentrations de
dopant (telles qu’elles sont étudiées). Comme on peut voir sur la Figure 2.9 l'effet de
suppression d’un facteur 10 commence avec des concentration de 80 a 100 ppm. Cette
concentration des dopants (La, Nb, Y) a été recommandée aux technologistes pour la
production des cristaux.

Le dopage au La fournit une diminution encore plus efficace des dommages induits sur
un large intervalle spectral, supprimant complétement la bande de 620 nm, bien qu'une
nouvelle bande avec un maximum pres de 520 nm apparaisse. L'intensité de cette bande varie
de cristal a cristal, et parce qu’elle est tres petite, on peut détecter cette bande seulement dans

le spectre d'absorption induite des cristaux dopés, mais elle est masquée dans des cristaux
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non-dopés. Dans les cristaux dopés au La elle apparait a cause de la suppression sélective
suffisante des centres d'électrons.

Ainsi nous concluons que le spectre d'absorption induit par irradiation dans des cristaux
de PWO est formé au moins par quatre bandes avec des pics pres de 360 nm ou plus bas, de
520, de 620 et de 700 nm. Les positions de deux de ces bandes sont en accord avec les
résultats de la décomposition par fonction gaussienne du spectre d'absorption induite [59].

Apres la description des défauts nous avons supposé que le centre OV .O est
responsable de la bande d'absorption de 620 nm induite par irradiation, et que le centre
O VO cause la bande de 520 nm. Comme on 1’a déja noté, le PWO est une solution solide
des deux phases décrites plus haute et les deux types de lacunes de cation sont présents dans
les cristaux. Le dopage par l'ion Nb empéche le piégeage des centres de trou par les deux
types de vacances, supprime les deux bandes de 620 et 520 nm et pour ces raisons provoque
une lente diminution du spectre d’absorption induite dans les grandes longueurs d’onde. Le
dopage par le La n'affecte pas la concentration des V¢ mais favorise la recombinaison rapide
des centres de di-trou pres des lacunes de cation.

L'origine de la bande d'absorption induite avec une longueur d'onde courte est conforme
a la description ci-dessus des défauts dans les cristaux de tungstate de plomb, si nous
supposons que son apparition est provoquée par la capture de deux électrons par les lacunes
de V, dans le groupe de tungstene déformé par un défaut de Frenkel. Un tel centre dans le
PWO a une structure de niveaux d’énergie semblable a celles d'autres groupes de tungstate et
montre une absorption avec un maximum dans l'intervalle de 300-400 nm. Habituellement on
peut détecter cette bande dans le spectre d'absorption induite. Sa forme dépend de la coupure
d'absorption du cristal. Une telle explication est en accord avec la corrélation entre
I'absorption initiale des cristaux dans la région de 375 nm et l'absorption induite par
irradiation [71].

Un modele d'apparition des centres d'électrons et de trous et de leur relaxation dans
des cristaux de tungstate de plomb est schématiquement montré dans la Figure 2.10.
L'irradiation ionisante crée des défauts différents basées sur les lacunes de V,, par la capture
de zone de conduction ou par l'interaction avec des groupes régulier (a) ou non-régulier (b) de
tungstene. Simultanément des centres de di-trou apparaissent en raison de la capture de trou
par des lacunes de cation. Une telle situation métastable est résolue par la relaxation non-
radiante rapide et lente et aussi par un effet tunnel lent (c).

La cinétique du processus compliqué d’annihilation des défauts est caractérisé par des
temps intrinséques qui varient dans la région de quelques minutes a quelques heures. Pour des

cristaux non dopées deux processus sont normalement observés dans la relaxation de
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I’absorption  induite: un processus rapide (T~8min) et un processus lent

(T ~ 40000 min) [72].

Bande de conduction Bande de conduction Bande de conduction
A A
O WO,20 WO,20
30— \) 30—+ 30—+
WO,
WO; déformé
}F par de défaut }F — HF
1 (VoVo)2eD de Frenkel } (VoVo)2eD — } (VoVo)2eD
5 5 S
§ 20— § 20+ § 20+
S (WO-WO,)20 s (WO3-WO4)20 2 (WO4-WO,)20
S S S 5
£ (WO,)2" + défaut de Frenkel &, (W02 + défautde & (WO,)20 + défaut
5 g Frenkel [ de Frenkel
] ] ]
Relaxation
10— 10+ 10—+ non-radiante
Effet de tunnel
——4—0°v.or 7—0D V0" o—V.0—
J
Bande de valence Bande de valence

Bande de valence
(@ (b) (©
Figure 2.10 : Schéma des processus de formation et de décomposition des différents

défauts dans les cristaux de PWO.

La Figure 2.11 (a) présente des résultats typiques de mesures de transmission optique
obtenus sur le systeme, décrit dans le paragraphe 2.1.2, avec des cristaux produits dans les
premicres étapes de mise au point de la technologie de production des cristaux, en fonction de
la puissance de dose. Pour comparaison, la Figure 2.11 (b) présente le résultat des études des
cristaux produits dans les conditions optimales avec dopage. En comparaison avec les cristaux
non-dopés la perte de transmission optique des cristaux produits dans les conditions optimales
diminue de 5 a 7 fois pour la méme dose absorbée.

La Figure 2.12 présente les résultats de la comparaison des cristaux produits dans les
conditions optimales et dopées avec des activateurs différents. On peut voir néanmoins que le
dopage par des ions de La et de Nb provoque la méme amélioration de tenue aux radiations,
bien que les cinétiques des processus de dommage et, par conséquent, des processus de
relaxation, soient différentes. Les cristaux dopés avec du Nb montrent des dommages faibles
parvenant rapidement a saturation, mais dans les cristaux dopées au La le dommage est lent

sans signe de saturation jusqu'a un niveau de dose absorbée de quelques krad.
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Figure 2.11 : Variation de la transmission optique sous l'irradiation de gamma d'une

source de ®Co des cristaux de PWO non-dopées (a), des cristaux de PWO produits dans

les conditions optimales (b).
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Figure 2.12 : Comparaison du dommage optique a la longueur d'onde de 500 nm sous
I'irradiation de gamma d'une source de *°Co dans les cristaux de PWO produit dans des

conditions optimisées et dopés avec des activateurs différents.

La Figure 2.13 (a, b) présente des résultats typiques obtenus avec le méme cristal
pendant son irradiation dans le dispositif COCASE (l'irradiation avec des photons d'énergie
de 1.25 MeV perpendiculairement a l'axe du cristal) et dans le faisceau H4 au CERN
(I'rradiation avec un faisceau d'électrons d'énergie de 120 GeV suivant une direction le long
de l'axe de cristal) pendant les tests préliminaires des prototypes de CMS. On peut voir que la
forme de dépendance de la position du pic des signaux d'électrons (qui est proportionnelle a la
quantité de lumiere émise) est en bonne correspondance avec la forme de la dépendance de

transmission optique en fonction de la dose absorbée.
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Figure 2.13 (a) : La mesure de transmission relative obtenue pour un cristal pendant
l'irradiation dans le dispositif COCASE (l'irradiation avec des photons d'énergie de 1.25

MeV perpendiculairement a I'axe du cristal) avec un débit de dose de 15 rad/heure.
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Figure 2.13 (b) : La mesure de la quantité de lumiere émise relative obtenue pour un
cristal pendant l'irradiation dans le systeme H4 au CERN (I'irradiation avec de faisceau
d'électrons d'énergie de 120 GeV dirigé le long de I'axe du cristal) avec un débit de dose

de 15 rad/heure.
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Une corrélation entre la perte de la quantité de lumiére émise détectée pendant
l'irradiation avec un faisceau d'électrons d'énergie de 120 GeV et la perte de la transmission
sous irradiation des gammas d'énergie de 1,25 MeV observée pour quelques cristaux est
présentée sur la Figure 2.14.

En approximant la dépendance entre la dommage de la quantité de lumiere émise
détectée et la perte de transmission optique par un fonction linéaire on peut confirmer que la
perte de transmission optique induite AT = (T-To)/Tp a la longueur d'onde de 500 nm
correspond a la perte de la quantité de lumiere émise Al =[BxAT, ou B=0,81£0.01. La
corrélation établie a été utilisée pendant I'optimisation des cristaux de PWO pour la tenue aux
irradiations au cours du développement de la technologie de production.

Notons aussi que l'utilisation de matiere premiere purifiée des impuretés spécifiées,
I'accord steechiométrique et le dopage optimal fournissent une bonne uniformité de la tenue a

l'irradiation le long du cristal.
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Figure 2.14 : La corrélation entre la dommage de la quantité de lumiére émise détectée
pendant I'irradiation par un faisceau d'électrons d'énergie de 120 GeV et le dommage de

la transmission par des gammas d'énergie de 1,25 MeV observée pour quelques cristaux.

La Figure 2.15 montre la corrélation entre 1'absorption longitudinale induite a 500 nm
sous radiation mesurée pour des éléments long (230 mm) et I'absorption induite (tracée le long

de I'échelle d'abscisse) mesurée avec des échantillons extraits des parties hautes des cristaux.
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Pendant la croissance des cristaux par la méthode de Czochralskii la partie supérieure des

cristaux pres du germe a une bonne perfection structurale et habituellement les plus basses

concentrations de défauts. Dans les cristaux fortement résistants obtenus, la différence entre

les dommages de transmission le long de tout le cristal et seulement dans sa partie supérieure

est a l'intérieur de 30%. En approximant avec une fonction linéaire on voir que 1'absorption

induite par metre mesurée avec des échantillons extraits des parties hautes des cristaux Akigp

correspond a l'absorption induite mesurée pour les éléments long (230 mm) le long de leur

axe AKgy = N*Akiop, ot N = 1,45+0.01
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Figure 2.15 : La corrélation entre 1'absorption induite longitudinale a 500 nm mesurée

pour des éléments de longueur 230 mm (source ®Co, la dose accumulée 30 krad) et

I'absorption induite mesurée avec des échantillons extraits a partir des parties hautes

des mémes cristaux (source 6OCo, la dose accumulée 100 krad), T = 300K.

L’uniformité de dommage de la transmission optique obtenue montre qu'on peut

utiliser ces cristaux pour la construction d'un calorimetre électromagnétique de bonne

homogénéité.



24 La cinétique de scintillation, les composantes lentes et la
postluminescence dans la scintillation du monocristal de tungstate de

plomb

Une grande rapidité est un des avantages principaux des cristaux de tungstate de
plomb. Dans certaines applications le scintillateur de PWO a permis d'atteindre une résolution
en temps meilleure que 130 picosecondes, qui est suffisante pour beaucoup d’expériences
actuelles [73].

Pour les évaluations des performances de I'expérience CMS une cinétique de
scintillation moyenne des cristaux de PWO de 10 ns été utilisé. Le temps de formation des
préamplificateurs dans le canal d'enregistrement de 'ECAL de CMS a été choisi de 40 ns.
Ceci permet d'atteindre un compromis raisonnable entre les conditions de minimisation de
I'empilement d'une part et la maximisation de la collection de lumiere de scintillation et la
réduction d'équivalent énergétique du bruit électronique d'autre part [13].

La particularité du scintillateur de PWO est sa sensibilité aux conditions de croissance.
Elle est déterminée par le mécanisme non trivial de scintillation provoqué par la combinaison
de centres réguliers et non-réguliers [74]. Les contributions relatives de centres de genres
différents a la quantité de lumiere émise varie avec les changements de la technologie de
croissance et est tres sensible a la pureté des matieres premieres [55,61, 75]. Un autre aspect
est la particularité structurale du cristal. Comme nous l'avons déja noté dans le systeme
PbO-WOQO; en plus de la structure de scheelite pure il y a aussi une composition stable proche
de la structure cristalline en structure de scheelite. La concurrence de ces deux phases pendant
le processus de croissance du cristal crée différents types de défauts dans le cristal final.
Ainsi, il est tres important d'étudier la dépendance de la cinétique de scintillation avec les
conditions de croissance du cristal pour supprimer les composantes lentes et la
postluminescence.

La cinétique de scintillation des cristaux de PWO peut étre décrite comme la somme
de trois composantes exponentielles [56,72,75] :

3
F(t) = ElAi exp(-t/T) (2.2)

Ou Aj et T; sont par conséquence I'amplitude et la constante de temps d'€émission de la
composante numéro i.

Une composante rapide est caractérisée par une durée d'émission typique 71 =2 — 5 ns.
Elle est causée par la région verte et bleue de la luminescence [75] et rend compte

habituellement de la moitié ou plus de la lumiere de scintillation.

41



Les composants moyennes avec les 72 = 10 - 20 et 60 - 100 ns, qui contribuent pour au
moins 50% aux scintillations sont principalement reliés aux centres de radiation verte.

Enfin, des composantes lentes avec des t3 = 100 - 1000 ns apparaissent a cause de
raisons diverses discutées ci-dessous. Parfois leur contribution peut atteindre jusqu'a quelques
dizaines de pour cent.

Une postluminescence avec des composantes dans la région des micro- et milli-
secondes existe également dans les scintillations du PWO. Son niveau dépend fortement des
particularités technologiques et se caractérise bien par un parametre o introduit dans [76] :

o = 100%%(Ips/ltota) (2.3

Ou lps est I'amplitude de signal de composante de postluminescence et ltog est

I'amplitude total de signal du scintillation.
Comme on I'a déja noté les centres réguliers WOﬁ_ émettent dans la région bleue

(Amax =420 nm), et les centres a base de WO3 sont responsables de 1'apparence de bandes de
luminescence verte. La contribution de la luminescence rouge a la bande de luminescence
totale est petite et on peut ne pas la compter [65]. Sous radiations ionisantes les scintillations
apparaissent comme une superposition de deux centres d'émission au moins, qui provoquent
l'apparition d'une bande de luminescence large avec un maximum dans la région de 420 a
500 nm. En plus des groupes réguliers et non-réguliers, les centres d'impuretés qui ont des
transitions radiatives dans les régions du spectre visible peuvent aussi faire une contribution a
la scintillation, mais avec leur temps spécifiques de luminescence.

Considérons les sources possibles de composantes lentes et de postluminescence
apparaissant dans les scintillations de PWO [75] :

Les bandes de luminescence intrinseques du PWO sont fortement éteintes par
l'interaction multiphonons. Leur brillance augmente de plus qu'un ordre de grandeur et leurs
durées d'émission T viennent dans la région des micro-secondes avec la diminution de
température [54]. La cinétique de scintillation aussi dépend de la température [56]. D'autre
part, les décalages de Stokes des bandes de luminescence détectées dans le PWO sont
supérieures a 1x10% cm™ et montrent une extinction forte des bandes de luminescence 2 la
température ambiante. En raison de I'extinction, la cinétique de luminescence se déplace dans
la région des nanosecondes. Néanmoins, on doit tenir compte de la présence de composantes
lentes restantes parce que le mécanisme de I'extinction est aléatoire. Cependant, nos mesures
de la cinétique des bandes de luminescence verte et bleue par photoexcitation sur une échelle
de 1000 ns ont prouvé que I'amplitude relative des composantes avec T dans l'intervalle depuis

la centaine de nanosecondes jusqu’aux micro-secondes est plus petite que 5X 10™. Cependant,
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méme si l'amplitude des composantes lentes est plutdt petite, le nombre de photons émis par
elles dans la cinétique de luminescence peut néanmoins atteindre jusqu'a quelques pour-cent
de toute la lumiere de luminescence. Cette quantité de la contribution de la composante lente
est a priori un niveau minimal de la présence de la composante lente dans les scintillations.

Le cristal de tungstate de plomb (PWO, PbWQ,) est un membre de la grande famille
des tungstates qui contient un ensemble de scintillateurs lents tels que CdWO4 et ZnWOy4
aussi bien que des crystalophosphores. 1ls ont des bandes de luminescence situées dans la
région bleu - verte avec des durées d'émission typique de la cinétique de la luminescence dans
la région de quelques microsecondes. On connait également une classe de composés de
molybdate qui sont isomorphes aux cristaux de tungstate. Certains d'entre eux comme
PbM 0O, ont une luminescence verte sous la photoexcitation mais ne scintillent pas [75]. 1l est
donc évident que les ions bivalents comme les Cd, Zn, Mg, Ca or Mo® qui créent des
matrices du type de la scheelite ou de la wolframite peuvent influencer les propriétés de
scintillation des cristaux de PWO par leur incorporation isomorphe dans sa matrice. Ils
peuvent supprimer des centres de radiation existants ou en créer de nouveaux avec des
scintillations lentes, ou ils fournissent de la postluminescence.

1l faut noter particulierement le role des impuretés de molybdene.

En premier, parce que le molybdene est isovalent au tungstene et forme du
monocristal de PbMoO, (PMO) avec une structure identique au PbWOQO, mais sans propriétés
scintillantes satisfaisantes.

En deuxieme, lion de molybdene est tres proche de lion de tungstene par les
propriétés chimiques, ce qui fait la grande difficulté de séparation dans 1'étape de production
de maticre premiere.

Enfin, I'impureté de molybdene crée des défauts déterminés qui ont une influence sur
la quantité de lumiere émise par le scintillateur [32].

La Figure 2.16 (a, b) illustre la cinétique typique de scintillation des cristaux de PWO
produit pendant la premicere cristallisation des maticres premieres purifiées (a) et dopés avec
du Mo (b) (2,5 pour cent en poids dans la fonte). La quantité de lumiere émise par le cristal
dopé est trois fois moindre que celle des cristaux non-dopées et la cinétique de scintillation
affiche une contribution de composante lente et de postluminescence significative.
L'échantillon montre une absence ou une suppression de la composante rapide réguliere dans
la cinétique de scintillation. Une composante lente et une postluminescence sont également
clairement identifiées dans la cinétique de scintillation des cristaux qui contiennent une
quantité de Mo de 70 ppm, comme on peut le voir dans la Figure 2.16 (c) [75]. Alors, on peut

affirmer que méme la concentration de traces d'ions de Mo au niveau de quelques dizaines de
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ppm engendre une composante lente dans la scintillation des cristaux de PWO. Ainsi, le
nettoyage de la matiere premiere du molybdene jusqu'a un niveau de quelques ppm est un

impératif important de la technologie de production des cristaux de tungstate de plomb.
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Figure 2.16 : La cinétique de scintillation des cristaux de PWO fabriqués a partir de
matiere premiere épurée (a), de matiere premiere dopée de Mo (2,5% en poids) (b), et

contenant du Mo avec une concentration de 90 ppm (c¢). T=300 K.

Les études de spectres de luminescence thermo-stimulé (TSL) est une méthode tres
efficace et informative pour étudier les composantes lentes et la postluminescence dans les
scintillations.

On a trouvé que les spectres de TSL dépendent également de la pureté des maticres
premieres et du nombre de cristallisations. On observe une augmentation de 1’intensité totale
du spectre de TSL avec le numero de la cristallisation due principalement a I’augmentation de
l'intensité du pic a la température de 120 K. Cependant, le spectre a pratiquement les mémes
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forme et intensité dans la région de 200 a 280 K. Des données de TSL sont présentées dans

Figure 2.17.
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Figure 2.17 : Spectres de TSL intégré du cristal de PbWQ, obtenu a la premiére (a) et a

la derniere cristallisation (b).

Aucune corrélation claire n'a été trouvée entre l'apparition des composantes lentes
dans les cristaux de PbWO;, et les changements des spectres de TSL dans la région de 80 a
300 K. Pourtant les tendances suivantes ont ét€ mise en évidence.

Les défauts qui produisent des bandes de luminescence thermostimulées dans la
région de la température de 80 - 300 K ne sont pas reliés avec des centres provoquant les
composantes lentes dans les scintillations. Mais ces défauts sont corrélés avec l'apparition de
postluminescence et de phosphorescence qui accompagnent les scintillations.

L'intensité totale des spectres de TSL augmente avec l'augmentation du nombre de
recristallisations. Les changements principaux sont reliés a la croissance intense du pic a
120 K.

Le dopage supplémentaire avec des ions qui font un changement isomorphe avec les
ions de Pb ou de W provoque des changements considérables des spectres de TSL. Les
intensités des bandes existantes sont redistribuées mais 1'intensité totale reste au méme niveau

que celle des cristaux non dopés.
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Examinons l'influence de l'impureté de Mo sur la cinétique de scintillation et la

postluminescence en PbWO,. L'impureté de Mo crée dans les cristaux de PbWO4 des centres

forts de capture d'électrons Mo O3 +e - Mo O3 . Les centres d'impuretés MoO3~ en faible

concentration dans des cristaux de PbWOQO4 en cas de photoexcitation montrent de la
luminescence verte qui se décompose rapidement [61]. Pourtant, apres capture d'électron de la
bande de conduction du cristal ils forment des centres d'électron qui se décomposent
lentement sous irradiation avec la méme luminescence verte. A petite concentration ces
centres forment un groupe de pics intenses dans le spectre de TSL dans la région de 200 a
300 K [61]. Comme on peut le voir dans la Figure 2.17 ces pics groupés dans la région de 220
a 280 K apparaissent dans les cristaux qui ont une trace de concentration de Mo. Il est a noter
que l'intensité de ces pics dans le spectre de TSL des cristaux ne dépend pas beaucoup du

numéro de cristallisation. D'ailleurs a petit taux du contenu de Mo dans la fonte, le coefficient

de distribution dans le cristal est pres de 1, ainsi la concentration de défauts de Mo Of{_ sera

du méme ordre dans des cristaux de cristallisations différentes obtenus a partir de la méme
matiere initiale avec le dopant parasite de Mo. Avec l'augmentation de concentration de Mo

l'intensité des pics tombe mais un nouveau pic apparait pres de 160 K. D'autre part, le

complexe de Mo 0421_ a une structure énergétique proche de celle de l'oxycomplexe de

tungsténe, mais il a une énergie plus basse de 1'état 2e que le WOﬁ_. Les deux types de

centres d’émission existent dans le PbWQO,, mais principalement ceux qui émettent de la

luminescence bleue sont éteints par les groupes de Mo 0421_ .

Ainsi, l'influence de 1'impureté de Mo sur la cinétique des scintillations a un caractere
double. A petite concentration elle produit de la postluminescence dans la région de la
milliseconde. Avec l'augmentation de la concentration de Mo, la postluminescence causée par
le Mo change vers les régions de la microseconde, c'est-a-dire vers les régions de
composantes lentes, et l'extinction des scintillations devient significative. En raison de
lI'extinction préférentielle de la luminescence des groupes réguliers, la fraction des composants
rapides dans les cristaux dopé par le Mo est réduite comme on peut I’observer dans la
Figure 2.16 (b, c). L'augmentation du contenu de Mo mene a la pleine suppression de la
scintillation [75].

Par des études spectroscopiques nous avons trouvé que l'augmentation de l'intensité
relative de la bande d'excitation a A = 312 nm dans le spectre d'excitation de la luminescence
verte, est corrélée avec l'augmentation de la contribution des composantes lentes dans les

scintillations (voir de la Figure 2.18 a-c). Alors on peut conclure que ces types de centres, qui
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apparaissent avec la fuite du plomb de la fonte pendant la croissance du cristal, sensibilisent la
luminescence verte par l'interaction multipolaire de Coulomb ou par effet tunnel. De toute
facon, nous avons enregistré de tels phénomenes dans des cristaux obtenus avec différentes
matieres premieres, ainsi nous avons conclu qu'elle n'est pas provoquée par 1'accumulation des

différents types d’ions dont nous avons parlé plus haut.
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Figure 2.18 (a-c) : La dépendance (a) de la constante de la composante lente de
scintillation Ty (a gauche) et de la contribution Sy/Sr de la composante lente Sq a la
scintillation St (a droite) ; (b) de la quantité de lumiére émise ; (¢) de la variation
relative de l'intensité de la bande d'excitation de 312 nm pour de la luminescence verte

en fonction du nombre des cristallisations.
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2.5 L'influence des parametres de la cinétique de scintillation du cristal de
PWO sur leur application pour les détecteurs rapides de radiations

ionisante

Une des méthodes pour augmenter la quantité de lumiere émise par les scintillateurs
de PWO est la diminution de la température dans les unités de détection [13]. La température
opérationnelle optimale pour le PWO est dans la région 273 - 283 K. Cependant, la cinétique
de scintillation a une influence sur les performances des détecteurs a base de cristaux de PWO
parce que la quantité de lumiere émise par les composantes avec des durées d'émission
différentes dépend de la température.

Considérons ce phénomene en prenant I'exemple de cristaux de tungstate de plomb de
types différents que nous avons obtenus a différentes étapes du developpement de la
technologie de production des cristaux.

Selon leurs différentes luminescences ils sont divisées en quatre groupes: «rapide
agua-bleu » avec des traces de concentrations de molybdeéne (1), « rapide bleu » produits dans
les conditions optimales avec un dopage (2), «rapide vert» avec une concentration
augmentée des centres de WOs3 (3), « vert lent » avec de 1'impureté de Mo de plus que 100
ppm (4). Cette distribution couvre tous les types de cristaux étudiés.

Les échantillons suivants avec les parametres cités dans le Tableau 2.5 ont été choisis
pour la recherche sur la dépendance de la température de 1'émission de lumiere dans des

portes de temps déterminées.

Tableau 2.5 : Parametres des cristaux étudiés

Echan- | Anax de radio- | Quantité de lumiére émise | Durée de I’émission pour 291 K
tillon luminescence, | a 291 K (PMT XP2262, | et contribution dans la quantité
nm porte 1000 ns), ph.e./MeV | de lumiere émise total, ns (%)
1 450 40,6 6,4(61) 27,5(30) 139(9)
2 430 44.6 5,6(58) 24,8(31) 124(11)
3 500 42,6 5,57(58) 26(32) 141(10)
4 500 38,4 4,3(63) 42(15) 408(22)

Les résultats de mesures pour des temps d'intégration spécifique (30, 50, 100, 300,
1000 ns), ainsi que les résultats de 1'extrapolation au temps ot 99,9% de la lumiere accumulée

est émise pour deux températures différentes sont présentées dans la Figure 2.19 (a,b).




1.2

a)
o
£ I I3
2 . t—1
@
L2
e 08 T
1)
E ;
:2
£ 0.6 f
2 —— Echantillon Ne1
L1
g 04 -= Echantillon Ne2
c
'g —— Echantillon Ne3
g 02
L —-e— Echantillon Ne4
O T T T T T 1
0 500 1000 1500 2000 2500 3000
Temps d'integration, ns
1.2 o)
@
b 1 I L
< h
o
v
€ 0.8+
)
o
a
= 0.6 %
ch —+— Echantillon Ne1
% 0.4 -a— Echantillon Ne2
c
) .
.g 0.2 —— Echantillon Ne3
L —e— Echantillon Ne4
O T T T T T T
0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500

Temps d'integration, ns

Figure 2.19 (a, b) : Les résultats des mesures pour les temps de I'intégration de 30, 50,
100, 300, 1000 ns, ainsi que les résultats de 1'extrapolation au temps ou 99,9% de lumiére

accumulée est émise. (a) T=280 K. (b) T=290 K.

La dépendance de la quantité de lumiere émise par les cristaux de PWO de ces types
en fonction de la température a été étudiée. On trouve que dans les échantillons 1 - 3, qui sont

«rapides », la quantité relative de lumicre enregistrée dans les portes courtes (30, 50 et
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100 ns) aux quantités enregistrées dans les portes de 1000 ns diminue, en accord avec [56]
avec la diminution de la température, mais que la quantité absolue de lumiere dans les mémes
portes et la quantité totale de lumiere est augmentée. La dépendance de la quantité de lumiere
émise avec la température est -1.8 = 0.2 %/C [77]. Pour 1'échantillon 4 la quantité relative de
lumiere n’est pas changée, bien que la quantité absolue de lumiere émise soit augmentée. Cet
échantillon montre également une plus petite dépendance de la quantité de lumiere de la
température ce qui est -1.5 £ 0.2 %/C. Les résultats des études sont présentés dans la

Figure 2.20.
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Figure 2.20 : La dépendance de la quantité de lumiére émise de différents types cristaux

de PWO en fonction de la température.

La raison de ces particularités des cristaux avec un contenu de Mo au niveau de
100 ppm provient de 1'effet double de la diminution de température sur la luminescence verte :
d'une part, et de la quantité totale de lumiere émise qui augmente d’autre part, pourtant la
probabilité de I'émission de la luminescence verte diminue. Les résultats présentés indiquent
que ces cristaux doivent étre séparés des cristaux avec scintillations rapides a la certification
et a la livraison.

Nous avons aussi étudié I'influence des parametres des différentes composantes sur la
cinétique de scintillations. Pour [I’utilisation des cristaux dans le calorimetre

électromagnétique le critere suivant de validité pour la cinétique a été établi : le rapport entre
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la quantité de lumicre émise mesurée dans le temps d'intégration des signaux de 100 et de
1000 ns (I10p et I1p00 par conséquent) doit dépasser 90% (voir le paragraphe 4.2.1).

Comme il a été dit dans le paragraphe 2.4 la cinétique de scintillation est caractérisée
par trois composantes. Sur la base de ce modele mathématique nous avons fait des évaluations
de l'influence des parametres des différentes composantes de la cinétique de scintillations en
accord avec les demandes de spécification de CMS (voir formule 2.2 au paragraphe 2.4). Les
résultats des calculs des différentes valeurs de constantes de temps d’émission ti (ns) et

amplitudes Ai, ou I =1, 2, 3 sont présentés dans la Figure 2.21.
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Figure 2.21 : La dépendance du rapport de la quantité de lumiere enregistrée par le
photodétecteur pendant des temps d'intégration différents a la quantité de lumieére
enregistrée par le photodétecteur pendant des temps d'intégration de 1000 ns des

parametres de cinétique des scintillations des cristaux de tungstate de plomb.

On peut voir que le critere de I100/l1000>90% est en bon accord avec les parametres
Ai=1, 13= 10 ns du modele qui a été utilisé pendant le développement du projet du CMS (voir
paragraphe 2.4). On peut voir également dans 1’encadre de la Figure 2.21 que la contribution
de la 3°™ composante, la plus lente, a un effet déterminant sur la satisfaction de ce critere.
Nous avons utilisé ce fait dans le développement du spectrometre de « démarrage-arrét » du
systeme ACCOS (Voir chapitre 4 et [78]). On peut aussi conclure des résultats présentés que
pour obtenir le niveau demandé de parametre de cinétique de scintillations il faut fournir une

contribution de la composante lente de scintillation (pour T3 = 300 ns) inférieur a 0.5%.
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Dans la Figure 2.22 on présente les résultats expérimentaux des études du rapport de la
quantité de lumiere émise enregistrée par le photodétecteur pendant un temps d'intégration
différents a la quantité de lumiere émise enregistrée par le photodétecteur pendant un temps
d'intégration de 1000 ns, pour des cristaux produits dans des différentes étapes de
développement de la technologie de production (les échantillons n°1-4) et des cristaux produis
par la technologie de production optimisée pour le double dopage (I'échantillon n°5). Pour
comparaison on a présenté également le résultat des calculs du modele de cinétique des

scintillations utilisé au cours du développement du projet CMS (voir paragraphe 2.4).
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Figure 2.22 : Le rapport de la quantité de lumiere émise qui est enregistrée par le
photodétecteur pendant des temps d'intégration différents, a la quantité de lumiere
émise enregistrée par le photodétecteur pendant des temps d 'intégration de 1000 ns,
pour des cristaux produits dans des étapes différentes du développement de la
technologie de production (les échantillons n° 1-4) et des cristaux produits avec la

technologie de production optimisée (1'échantillons n°5).

Les résultats que nous avons obtenu jusqu’a la avec les études présentées et les
corrections appliquées aux parametres de cinétique de scintillation des cristaux du tungstene

du plomb, ont permis d’atteindre le niveau de qualité requis par I’expérience CMS.

52



CHAPITRE 3
ETUDE DE L’OPTIMISATION DE LA COLLECTION DE LA
LUMIERE DE SCINTILLATION DANS LES MONOCRISTAUX DE
TUNGSTATE DE PLOMB

3.1 Particularités de la collection de lumieére dans des cristaux avec une

petite intensité de scintillation

La petite quantité de lumiere émise des monocristaux de PWO est peut-€tre leur seul
défaut, bien que la grande quantité de lumicre émise n’est pas principalement nécessaire pour
une détection des particules avec des énergies de l'ordre du GeV. D'autre part, dans le cadre
des études pour l'optimisation des parametres du cristal, nous avons eu besoin de déterminer,
jusqu'a quel niveau il faut améliorer les propriétés de la matiere du tungstate de plomb.
Puisque la possibilité d’amélioration de la quantité de lumicere émise est en principe limitée
par le mécanisme de scintillation, les efforts pour I'amélioration de la quantité de lumiere
émise pour quelques dizaines pour-cent peuvent étre irraisonnablement cher, en premier lieu
pour des raisons technologiques. Nous avons trouvé, que la quantité de lumiere émise par des
cristaux longs (230 mm) d’au moins 10 photoélectrons/MeV (PM XP2262) est suffisante pour
fabriquer un calorimetre avec les parametres satisfaisant aux demandes du projet CMS, en
tenant compte d’une réduction admissible de la quantité de lumicre émise égale a 18% sous
I’effet des radiations.

Le probleme d’optimisation de la collection de lumiere dans les cristaux de PWO est
un des plus importants a résoudre pour la construction des systemes de détection en physique
des hautes énergies. C’est pourquoi dans la construction de nouveaux systemes
expérimentaux a base de cristaux scintillants comme le PWO, on doit spécialement étudier
I’optimisation de la collection de lumiere et la suppression de la non-uniformité de collection
de la quantité de lumiere émise [79-85]. Ce probleme est rendu encore plus difficile dans
Iexpérience CMS car il faut utiliser des cristaux scintillants biréfringents avec un grand
indice de réfraction (2,3), une faible quantité de lumiere émise (~10-14 photoélectronsgMeV)
des longueurs d’au moins 230 mm avec une section d’environ 20x20 mm? De plus, les
photodétecteurs avec une petite surface sensible qui fait moins de 20% (2%25 mm?) de la
surface de sortie du cristal vont étre utilisés pour la détection du signal.

Ces conditions ne sont pas optimales du point de vue de la collection de lumiere.

Comme le résultat, I’absorption intrinseque du cristal dans la bande spectrale de scintillation,
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le type et la qualit¢ du traitement des faces du cristal et les propriétés du matériau
réfléchissant d’emballage du cristal sont des facteurs dominants qui déterminent la condition
de la collection de lumiere. Tous ces facteurs déterminent la quantité de lumiere totale qui est
enregistrée par les photodétecteurs aussi bien que I’apparition de non-uniformité de la
quantité de lumiere détectée suivant la position longitudinale des photons émis dans le cristal.

L’étude pour 1'amélioration de la collection de lumiére a une importance particuliere
pour les applications des cristaux de tungstate de plomb dans la région des énergies plus
basses que le GeV [86].

Dans ce chapitre nous exposons les résultats des études d’optimisation du systeéme

cristal de PWO — photodétecteur que nous avons réalisées.

3.2 Les méthodes et moyens utilisés pendant les études

3.2.1 Les méthodes expérimentales

Au cours des études effectuées nous avons analysé I’influence des différentes
emballages comme le Tyvek®, le Mylar®, le Millipore®, le Teflon® sur la collection de
lumiere et la non-uniformité de la collection de lumiere de scintillation des cristaux de PWO
de formes différentes (des formes rectangulaires, des formes de pyramides tronquées, des
formes de deux pyramides tronquées). Nous avons étudié aussi la dépendance de la collection
de lumiere de scintillation en fonction de la surface de contact optique entre le cristal et le
photodétecteur pour des dimensions de fenétres de sortie de 10x10 a 24x24 mm? La
collection de lumiere s’améliore dans le cas ou la partie de la face de sortie du cristal en
dehors de la zone active du photodétecteur est recouverte d’un réflecteur diffusant. Les
résultats obtenus nous ont permis de conclure que I'utilisation des réflecteurs diffusants est
préférable aux miroirs [38,81].

Le systeme d’acquisition des données expérimentales pour les mesures de la quantité
de lumiere émise et de la non-uniformité de la quantité de lumiere émise par une méthode
d’analyse d’amplitudes a été décrite dans le paragraphe 2.1.2.

Deux types d'analyse de données ont été utilisés. Dans le premier nous avons mesuré
la position du maximum du spectre d’amplitudes, qui détermine, par définition, la quantité de
lumiere émise du cristal quand le pic photoélectrique etait bien caractérisé [37]. Dans le
seconde nous avons utilisé l'intégration des spectres enregistrés [38]. Cette méthode a été
utilisée lorsque une partie seulement de la face de sortie du PWO était en contact optique avec
la photocathode du PM et ne permettait plus de déterminer avec précision le pic

photoélectrique dans le spectre d’amplitude. Cette facon d’opérer a été utilisée pour simuler
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expérimentalement dans notre dispositif les particularités des parametres techniques des
photodiodes a avalanches qui ont été choisies comme photodétecteurs du calorimetre
électromagnétique CMS [13]. Pour les APD de derniere génération développées pour CMS la
surface sensible est de 25 mm® Notre évaluation montre que, en prenant en compte les
différences d’efficacités quantiques du PM XP2262 utilisé dans notre dispositif de mesure et
la dépendance de I’efficacité quantique de I’APD en fonction de la longueur d’ondes, ainsi
que ’effet de concentration dans des cristaux pyramidaux, le signal intégré de lumiere donné
par une APD avec une surface sensible de 5x5 mm? correspond au signal obtenu avec un PM
XP2262 avec une fenétre d’entrée de 10x10 mm? installée sur la photocathode.

En effet, la quantité de lumiere émise enregistrée par le PM est :

LY pv = LY XSwieit XQEpu (3.1

Ou LY est la quantité technique de lumiere émise par la matiere scintillante, Sy 12
surface effective de la fenétre de sortie W1 (mmz) sur laquelle le PM est installé, tenant
compte de la dépendance du flux de photons sortant du cristal en fonction de la position a
cause de l'effet de concentration pour certaines fenétres, QEpy est 1'efficacité quantique de la
photocathode du PM.

De méme nous obtenons dans le cas de APD:

LY app = LY XSw2 et XQEapp*Kimm (3.2

Ou LY est la quantité technique de lumiere émise de la matiére scintillante, Syef 12
surface effective de la fenétre de sortie W2 (mmz) sur laquelle I’APD est installée, en tenant
compte de la dépendance du flot des photons qui sortent de la fenétre de sortie du cristal en
fonction de la position a cause de l'effet de concentration pour certaines fenétres, QEapp
dépendance d’efficacité quantique de I’APD en fonction de la longueur d’ondes, et K;ym un
coefficient qui prend en compte la collection la lumiere supplémentaire due a ’utilisation
d'une colle optique d'indice de réfraction de 1.7 au lieu d'une graisse optique d'indice de

réfraction de 1.5 utilisée avec le PM.

De (3.1) et (3.2) nous obtenons la relation:

LY app = LY pm*(Swaert/ Sweit) X (QEarp/ QEpm) XK jmm (3.3)

Introduisons le coefficient Kgg w qui prend en compte 1’effet de concentration pour la
fenétre d’entrée de taille W, installée a la sortie du cristal. Pour notre évaluation nous utilisons
un modele simplifié, dans lequel Kggw est une coefficient de normalisation de variation
relative du flot de photons a travers la fenétre pour la série de fenétres de sortie que nous

avons étudiées (voir Figure 3.12 a).
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Alors:

Soserr= S2sXKeE 25 (3.4)

Si00eft = S25%XK g £ 251 (S100-Sp5) XK £ E100 (3.5)

De la condition d'égalité des LY py et LY app dans le cas d’une fenétre Sjo0 = 100 mm?

installée sur PM et d’une APD de surface So5= 25 mm? il faut que :

S100%KE£100%QEpm = S25XK E £25%XQEAPD XK jmim (3.6)

Nous avons évalué les valeurs des coefficients par simulation de Monte-Carlo (voir
paragraphe 3.4.3 et [38, 87]. Pour simplifier les calculs prenons Kggioo= 1. Dans ces cas

Keeas= 1.15. Alors de (3.4, 3.5) nous obtenons :
Sio0e = 25 mm?x1.15+75 mm? = 103,75, Soset = 25 mm>x1,15 = 28,75 mm?

Parce que pour un PM XP 2262 a la longueur d'onde de 450 nm QEpy = 0,25, et que
pour une APD Hamamatsu QEapp = 0,7, et Kjym = 1,35 (voir Tableau 3.10), finalement nous
obtenons: Sipperr X QEpv = 25,94 et Sosetr X QEapp X Kimm = 27,17, qui est en bon accord dans
la limite de 5%.

Utilisons la formule (3.3), on peut affirmer que la quantité moyenne de lumiere émise
obtenue par la mesure avec un PM XP2262 avec une fenétre de 24x24 mm? qui est d'environ
11 ph.e./MeV en utilisant de la graisse optique (l'indice de réfraction n=1,5 [88]) avec un
temps d'intégration de 100 ns, a 18 °C, avec la source d'irradiation installée 2 80 mm de la
face de sortie (pres du photodétecteur), correspondant a une quantité de lumiere détectée de
2,7 ph.e/MeV enregistrée par une APD (la surface de sortie effective de cristal:
Sousoactt = 438,89 mm? ; la surface effective de I’ APD : Sgset = 25 mm? * 1,15 = 28,75 mmz).

Dans ces conditions, en tenant compte que la quantité de lumiere sortant du PWO est
relativement basse, la détermination de la position du pic est tres difficile comme on peut le
voir dans la Figure 3.1. Dans ce cas il est préférable de calculer I'intégrale du spectre apres

soustraction du bruit.
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Figure 3.1 : Spectre d’amplitudes du cristal de PbWO,.

On peut utiliser la méthode d’intégration seulement pour une analyse comparative des
valeurs relatives des quantités de lumiere émise parce que si nous installons un certain niveau
de seuil pour I’ADC nous coupons simultanément une certaine partie du signal. Deux séries
d'expériences ont été effectuées dans lesquelles le niveau du seuil été changé entre 100 et
228 mV pour deux fenétres de sortie différents 10x10 et 15%15 mm® Les résultats sont
présentés dans la Figure 3.2 (a,b,c).

La Figure 3.2 (a) montre le rapport des positions des maximums des spectres pour ces
deux fenétres en fonction du seuil de 'ADC. La Figure 3.2 (b) montre le rapport des intégrales
sous les spectres pour ces deux fenétres en fonction du seuil de I'ADC. Comme nous I’avons
prévu, la courbe des rapports des positions des maximums est horizontale mais la courbe des
proportions des intégrales des spectres présente une certaine pente. Cependant, dans le région
des 180 - 228 mV la pente du rapport des intégrales des spectres est presque constante. La
Figure 3.2 ¢ présente la corrélation entre les valeurs d’intégrales normalisées et les positions
des pics pour la fenétre de 15%15 mm? avec laquelle la détermination de la position du pic est
encore possible. La courbe de corrélation est presque horizontale dans le région de 200 a
228 mV avec une précision de 3%.

Par conséquent, on peut utiliser cette méthode pour analyser les changements relatifs

de la collection de lumicre dans des systemes de PWO-PM en variant certains parametres
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comme le type d'emballage ou les dimensions de fenétre de sortie et le matériel entourant la

fenétre de sortie entre le PWO et le PM avec une précision de 3%.
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Figure 3.2 (a) : Rapport des positions des maximums des spectres pour deux fenétres de

sortie de 10x10 et de 15x15 mm? en fonction du seuil de ’ADC.
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Figure 3.2 (b) : Rapport des intégrales sous les spectres pour deux fenétres de sortie de

10x10 et de 15%15 mm? en fonction du seuil de PADC.
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Figure 3.2 (c) : Corrélation entre les valeurs de I’intégrale normalisée et les positions des

pics pour la fenétre de 15x15 mm? Les nombres représentent les valeurs des seuils.

Un autre systeme de mesure a été utilisé au cours de nos études, c'est le systeme
automatique de contrdle des cristaux (Automatic Crystal COntrol System - ACCOS) qui a été
développé par I’ Institut des problemes nucléaires (Minsk) en collaboration avec le laboratoire
d’Annecy de physique des particules (Annecy-le-Vieux). Le systtme ACCOS est un
appareillage intégré congu et fabriqué pour effectuer, en mode automatique sous le controle
d’un logiciel dédié intégré, les mesures dimensionnelles des cristaux et les mesures de leur
propriétés optiques telles que transmission longitudinale et transversale et cinétique de
scintillation, mesures dont on peut extraire la quantité de lumiere sortante et sa distribution de
non-uniformité. Les principes d’opération et de construction du systeme ACCOS ainsi que les
résultats expérimentaux obtenus avec ce systeme seront discutés en détails dans le
paragraphe 4.2. Dans ce chapitre nous exposons seulement les résultats expérimentaux qui

sont reliés a I’étude des problemes d’optimisation de la collection de lumicre.

3.2.2 Simulation des processus de transport des photons dans le systeme

cristal-photodétecteur par une méthode de Monte-Carlo

Pour la simulation du processus de transport des photons dans de systeme cristal-
photodétecteur, aprés comparaison de différents logicieles [89-96] nous avons choisi le
logiciel de simulation CRISTAL, développé au DAPNIA/SPP CEA (Saclay) [87,97]. Ce
logiciel a une interface d’utilisateur relativement commode et a permis d'effectuer la
simulation de configurations différentes d'un systeéme expérimental incluant la simulation de

types différents d’emballages, de guides de lumiere de formes différentes, de différents
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photodétecteurs comme des PM ou des APD. Une possibilité importante de ce programme est
qu'il peut distinguer la quantité totale de photons arrivés au photodétecteur de ceux qui ont été
enregistrés en tenant compte des parametres du photodétecteur comme 1'efficacité quantique
de la photocathode du PM ou le profil de gain de I'APD. Le fichier de sortie de ce programme
peut étre directement analysé par le logiciel PAW++ et contient des histogrammes variés avec
de I'information sur les photons enregistrés et les processus des transport des photons a
I’intérieur du systéme simulé.

On peut diviser tous les résultats des simulations en deux groupes : les simulations du
transport de photons dans les systemes cristal — PM, et les simulations du transport de photons
dans des systemes cristal — APD.

Pendant 1’étape des simulations du transport des photons dans les systemes cristal —
PM nous avons résolu deux problemes. Au cours de la premiere étape nous avons évalué la
précision des résultats des simulations. Pour faire ce travail nous avons effectué des
simulation dans des conditions faciles a reproduire par des expériences a fin de comparaison.
Ce travail nous a permis d’évaluer les incertitudes statistiques du logiciel CRISTAL et de
comprendre a quel point une installation complexe peut étre simulée par ce logiciel avec un
niveau satisfaisant d'erreur statistique et de confiance. Les résultats encourageants de ces
vérifications nous ont permit d’utiliser ce logiciel pour évaluer des processus de transport de
lumiere dans des systemes cristal — photodétecteur plus complexe.

Parce que le systeme expérimental de mesure des spectres d’amplitudes a été construit
avec un PM XP2262 a la base, nous avons simulé le systtme avec un PM comme
photodétecteur avec une efficacité quantique correspondant a celle dun PM XP2262. Un
modele typique simulé est représenté dans la Figure 3.3. Pour toutes les simulations les

dimensions des cristaux ont été choisis comme [24x24]%[20x20] %230 millimétres.

Fenétre, entoure par de la matiére
réflective ou absorbante

Points d'émission des photons AX

__

Figure 3.3 : Le modele typique simulé.
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Dans la cadre du logiciel CRISTAL on peut simuler I’emballage par diverses matieres.
Sur chaque face du cristal, on a pu simuler des combinaisons d'emballages de différents
réflecteurs comme du Tyvek®, du Myl ar® aluminisé, du Tedlar® et un absorbant comme de la
peinture noire ou du Tedlar® noir. Aux endroits de contacts optiques on a simulé le couplage
optique par de la graisse optique (indice de réfraction n = 1.5) ou de la colle optique
(thermoplastique Meltmount® ; indice de réfraction n = 1,7 ; producteur - R.P.Cargille Labs.
Cedar Grove, N.J. 07009-1289 USA). Dans le systeme simulé on peut aussi inclure un guide
optique fait de différentes matieres comme du plexiglas, du quartz etc., ou on peut modéliser
le cristal pour des conditions de contact optique avec le PM avec de la graisse optique
seulement. Des fenétres de tailles différentes entre la face de sortie du cristal et la
photocathode du PM entourée par des matieres réfléchissantes, diffusantes ou absorbantes
(Tyvek®, Mylar® aluminisé, Tedlar® etc.) peuvent aussi étre simulées.

Bien que le logiciel CRISTAL permette la simulation de 1'émission des photons selon
une distribution de 1'énergie des gamma ou des particules, déposée dans la matiere, calculé par
exemple par le logiciel GEANT, dans notre travail nous avons préféré une méthode de
simulation directe d'émission isotrope des photons dans plusieurs points a I'intérieur du
cristal. Les photons produits ont une distribution de longueurs d'onde qui correspond aux
caractéristiques d'émission d'un cristal de PWO réel. Cette méthode est évidemment plus
rapide, et elle est assez précise quand la source est rapprochée comme l'ensemble de cing
points d'émission de photon (comme montré sur la Figure 3.3 en couleur noire) ou de sept
points (deux points supplémentaires montrés en couleur grise). La position de la source le
long de I'axe des y est ajustable, mais pour permettre la comparaison des résultats la plupart
des simulations et des mesures expérimentales ont été faits avec la position de la source a
80 mm a partir de la face de sortie (I’extrémité la plus large) du cristal comme montré dans la
Figure 3.3.

Des photodiodes a avalanche ont été choisies comme photodétecteurs pour la
construction du calorimetre électromagnétique a base de cristaux de PWO dans I’expérience
CMS. Comme nous I'avons déja dit la surface sensible des APD est petite (environ 25 mm?),
alors que la surface de sortie de PWO est d’environ 570 mm? et que la quantité de lumiere
émise a la sortie du cristal est relativement petite. Alors I’obtention d'une collection de la
lumiere maximale dans une petite fenétre est tres importante. Ainsi, en nous appuyant sur le
bon accord entre les résultats expérimentaux et des résultats de simulations par la méthode de
Monte-Carlo, obtenus pour des systémes avec un PM, nous avons effectué des simulations qui

nous ont permit d’évaluer I'influence de I'utilisation de différentes matieres entourant la
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fenétre de sortie et de différents guides de lumiere sur la collection de lumiere dans de

systeme cristal-APD et nous avons analysé leurs possibilités d’optimisation.

3.3 Influence de la quantité de lumiere détectée, de la non-uniformité de la
quantité de lumiere détectée et de la tenue des cristaux de PWO aux
radiations sur les résolutions énergétiques du calorimetre

électromagnétique

Comme nous I’avons déja noté dans I’introduction, la résolution énergétique du

calorimetre électromagnétique Og/E peut s’exprimer dans le cas générale par

ORORUR

ou E est I’énergie en GeV, a est la composant stochastique, b est I’équivalent énergétique du
bruit, C est le terme systématique.

La composante stochastique est reliée aux fluctuations de la quantité de 1'énergie dans
la gerbe électromagnétique qui est absorbée dans les cristaux scintillants et a la
photostatistique.

La composante de bruit a deux parties : les bruits d’électronique et d’empilement
énergétiques des signaux.

Le terme systématique peut se décomposé de la fagcon suivante :
C2 = C(32+ CNU2+ CN|_2+ CC2 (38)

Ol c&? représente 1’effet géométrique et inclu la fuite des gerbes a travers les faces
avant, arriere et par les cotés du détecteur et a travers les matériaux non-actifs entre les
éléments détecteurs, CNU2 est relié a l'effet de non-uniformité des signaux (quantité de lumiere
émise), CN|_2 représente les effets de non-linéarité et de non-stabilité a court terme du
photodétecteur et du systeme d'enregistrement qu’il est impossible de supprimer par des
méthodes de calibrage, est cc” est Ierreur d’intercalibrage. A basse énergie (jusqu'a 1 GeV) la
composante de bruit est dominante mais elle diminue rapidement avec l'augmentation
d’énergie. La composante stochastique est dominante dans les régions de moyennes et de
hautes énergies jusqu’a un maximum ou la composante systématique est dominante [98].

Précisons le rapport (3.7) dans le cas de l'utilisation de diodes a avalanche comme
photodétecteurs du calorimetre électromagnétique. L'amplification d'avalanche d'une APD est

un processus stochastique qui mene a l'apparition de fluctuations supplémentaires de la charge
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accumulée. Ces fluctuations sont caractérisées par le parametre F, «le facteur d’exces de

bruit ». Il est exprimé comme :

M? + o2
F= e M (3.9)
ou:
F = kxM+(2-1/M)x(1-k) (3.10)

Ou M est le coefficient d'amplification de 1'APD, oy la dispersion du coefficient
d'amplification, k le rapport du coefficient d'ionisation pour des trous au coefficient
d'ionisation pour des électrons. Dans le cas des APD récentes avec un coefficient
d'amplification M~50, la valeur de F est d'environ 2 [13,99,100].

Dans ce cas au lieu de la composante stochastique dans l'expression (3.7) il faut

utiliser la composante effective stochastique [13] :

aeft = s L aphoto (3.12)

Ou as est le terme qui dépend des fluctuations de la gerbe electromagnétique, aghoto l€
terme qui dépend seulement de la photostatistique, avec Npe le nombre de photoélectrons
primaires créés dans le photodétecteur par unité d'énergie (mesurée normalement en MeV ou

GeV) et le facteur de bruit excessif [13] on obtient:

F
aphoto = N (3-12)
pe
Les besoins de I’expérience CMS déterminent les valeurs spécifiques nécessaires de la

résolution en énergie. Actuellement la valeur maximale de la composante systématique de la

résolution est accepté comme 0.55%. Pour la partie centrale du calorimetre les composantes

stochastique et de bruit doivent étre inférieurs a 2.7%/ JE et 155 MeV respectivement [3,11-
13,101].

Précisons l'influence de la quantité de lumiere émise sur la résolution énergétique du
calorimetre. Dans le cas du calorimetre homogene actif, en comptant que la quantité de
lumiere détectée par chaque cristal est la méme et en prenant en compte 1'influence du facteur
d’exces de bruit F [13,102,103] nous obtenons de (3.12) la contribution de la composante

photostatistique a la résolution énergétique :

Og _ photo _ (JE / \/5) (3.13)
E

E  JE JE
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Dans I’équation (3.12) nous avons remplacé Ny, par le produit {xg, ou

€ = Swaeit/ Swiefr (3.14)

est le rapport de la surface effective de détecteur W2 mm? 2 la surface effective de sortie du
scintillateur W1 mm? prenant en compte l'effet de concentration, g la quantité de lumiere
collectée des cristaux scintillants mesurée en phe/GeV. Alors, le parametre g est relié a la
quantité de lumiere émise des cristaux scintillants mesurée avec un PM XP 2262 par le

rapport (voir équations (3.1, 3.2) de la paragraphe 3.2.1):

g = LY pmX(QEapp/ QEpm) XKimm (3.15)

Finalement, nous obtenons de (3.13- 3.15)

E
o (3.16)
photo \/LYPM mQEAPD/QEPM ) (K Imm [E

Nos simulations ont montré que pour le cas d'utilisation des deux APD chacune avec

une surface de 5%5 mm? [104], & ~ 0,12. La surface effective de deux APD est

Spse = 25 mm?x1,15 + 25 mm? = 53,75 mm>,

la surface effective de la face de sortie du scintillateur avec de taille 24x24 mm? :

Sseet = 438,89 mm?.

Alors, du rapport (3.16) nous obtenons la dépendance des valeurs de la composante
photostatistique a la résolution énergétique du calorimetre électromagnétique en fonction de la
quantité de lumiere émise par les éléments scintillants, s’ils sont identiques. La courbe de
dépendance des valeurs de la composante photostatistique a la résolution énergétique de la
quantité de lumiere émise par le scintillateur de PWO, mesurée en photoélectrons par GeV
avec la méthode d'analyse en amplitude, est présentée dans la Figure 3.4 :

Prenant en compte la demande que la contribution de cette composante ne doit par
excéder les 2,3% [13], on peut établir que la limite minimale de la collection de lumiére émise
du scintillateur de PWO est 8 photoélectrons/MeV, mesurée avec un PM XP2262, quand
toute la surface arriere du cristal est en contact optique avec la photocathode (donc une fenétre
de 24x24 mm?) avec de la graisse optique d'indice de réfraction n = 1,5 (Rhodorsil), avec un
temps d'intégration de 100 ns, a une température de 18 °C, et si la source d'irradiation est a

80 mm de la surface de sortie du cristal.



o, %

0 2000 4000 6000 8000 10000 12000 14000 16000 18000

Quantite de la lumiére émise du scintillateur de PWO, mesurée par le PM XP2262,
photoelectrons/GeV

Figure 3.4 : La dépendance de la valeur de la composante stochastique a la résolution
énergétique en fonction de la valeur de la quantité de lumiere émise,

photoélectrongGeV.

L’influence de la non-uniformité de la quantité de lumiere émise a été étudiée
expérimentalement avec une matrice de 5x5 cristaux de PWO aussi bien que par des
simulations de Monte-Carlo [105]. Pendant cette étude des coefficients de corrélation ont été
établis entre la valeur de la non-uniformité longitudinale de la quantité de lumiere émise dans
la région de la face avant du cristal a la distance de 100 mm du photodétecteur et la valeur de
la contribution de la non-uniformité de la quantité de lumiere émise a la résolution.

Alors, pour que la non-uniformité de la quantité de lumiere émise a la composante
systématique ne soit pas plus que 0,2%, la non-uniformité longitudinale de la quantité¢ de
lumiere émise doit étre inférieur a 0,35%/Xg pour des électrons et 0,25%/Xq pour des photons,

ou X est la longueur de radiation du matériau qui est donnée par 1'expression :

_ 7164A
Ko™ pZ(z +1)In(287/Z ) (347

Ou A est la masse atomique en g/mol, Z le numéro atomique, et P la densité en
g/cm® [108].

La Figure 3.5 présente la courbe idéale de non-uniformité de la quantité de lumiere
émise par le cristal [12]. Ainsi, pour le cas idéal, la courbe de non-uniformité de la quantité de
lumiere détectée doit étre plate dans la région du maximum de la gerbe. Une petite

augmentation de la collection de la lumiere en direction de la face arriere du cristal (en
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direction du photodétecteur) provoque une compensation de la fuite arricre des gerbes qui

sont arrivées plus tard et diminue les queues de basses énergies.

Maximum de la gerbe
e
g Zone de
ol Iaugmentaiion Zone horizontale Zone variabie
;g (~10%)
e
bl
|
=
g 14.5X,
\5]
(]
= 100 mm 5%
O

Distance de la face arriére du cristal (de I’ APD)

Figure 3.5 : La courbe idéale de non-uniformité de la quantité de lumiére émise

(d’aprés[12)]).

Regardons l'influence de la tenue aux irradiations des cristaux de PWO sur la
résolution énergétique du calorimetre électromagnétique. Comme il a été dit au Chapitre 2, les
radiations ionisantes n'endommagent pas le mécanisme de scintillation des cristaux de PWO
mais provoquent l'apparition d'une absorption induite. Ce phénomene diminue la production
effective de la lumiere des cristaux, aussi bien qu'il provoque la variation de non-uniformité
de la quantité de lumiere détectée. Ces deux processus peuvent influencer la résolution
énergétique du calorimetre, le premier par le changement de la composante stochastique et le
deuxieéme par le changement de la composante systématique.

Comme il a été trouvé au cours des tests, la chute de la détection de la lumiére des
cristaux ne tenant pas aux irradiations peut atteindre 50% et la non-uniformité de la quantité
de lumiere détecté change considérablement apres une irradiation avec une dose de 1 Mrad.
Par exemple, pour des cristaux avec un dommage important ce changement peut atteindre
7%/X [82,107].

La Figure 3.6 montre la dépendance de la contribution supplémentaire a la composante
stochastique provoquée par la chute de transmission optique des cristaux induit par
irradiation, mesurée pendant l'irradiation avec des gamma de basses énergies. Cette
dépendance a été obtenue par le calcul du rapport (3.16) en prenant en compte la corrélation
présentée sur la Figure 2.14 du paragraphe 1.3. II faut noter que dans ce calcul nous n'avons
pas pris en compte la contribution supplémentaire a la composante systématique provoquée
par le changement de la non-uniformité de la quantité de lumiere détectée et qui peut
contribuer jusqu'a la moitié de la contribution totale a la résolution énergétique [108].
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Figure 3.6 : Dépendance de la contribution supplémentaire a la composante stochastique

provoquée par la chute de transmission optique des cristaux induite par irradiation.

Les expériences avec une matrice de 9 cristaux effectuées en faisceau, ont montré
qu’une chute de quantité de lumiere détecté de 18% provoque 1’apparition d'une contribution
supplémentaire a la composante stochastique de résolution énergétique de 0,2% qui est
considérée comme acceptable [108]. Des Figures 3.6 et 2.14 on peut conclure que cette chute
de la quantité de lumiere détectée correspond a une absorption induite de 23%.

Par définition, 1'absorption induite est calculée par I'équation:
1
Ak = E|n[T0(x)/T(x)] (3.18)

Ou L est la longueur du cristal, To(A) la transmission optique a la longueur d'onde A
avant l'irradiation, T(A) la transmission optique a la longueur d'onde A apres l'irradiation.

Alors, avec L = 0,23 m, To(A)/T(A) = 1/0,77, on peut affirmer que 1'absorption induit
de Aksy = 1,14 m! dans la bande d'émission des scintillations ne cause pas de contribution
supplémentaire a la composante stochastique de plus que 0,2%. Prenant en compte la
corrélation sur la Figure 2.15, nous trouvons que cette valeur de 1’absorption induite
correspond a l'absorption induite Akiep = 0,8 m™! mesurée sur des échantillons coupés dans la
partie supérieure des cristaux. Dans ce cas, la chute correspondante de la quantité de lumiere
émise de 18% forme une limite a la quantité de lumicere émise minimale des cristaux qui est

10 photoélectrons/MeV.
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3.4 Influence sur la collection de lumiere des scintillations de ’utilisation

de matieres réfléchissantes différentes comme emballage du cristal

3.4.1 Emballages réflecteurs utilisés pendant les études

z

Nous avons procédé a la recherche de différentes matieres réfléchissantes ou
absorbantes que I'on peut utiliser pour I'emballage des cristaux scintillants pour les raisons
suivantes :

- nécessité d’augmenter la collection de lumiere des cristaux de PbWO,4 avec leur
quantité de lumiere émise basse (~10 photo électrons par MeV) ;

- nécessité de garder une non-uniformité de quantité de lumiere émise dans de la limite
de 0,35%/Xo ;

- nécessité d'optimiser l'effet de concentration de la lumiere de scintillations sur I'APD
qui est installée sur la face de sortie du cristal.

Discutons les qualités de la matiere qui pourrait €tre utilisée comme emballage
réfléchissant pour les cristaux scintillants de PWO. Sauf a fournir une collection de lumiere
maximale, I'emballage doit aussi avoir des parametres chimiques, physiques et mécaniques
satisfaisants c.-a.-d. il doit étre inerte aux influences chimiques, résistant aux radiations
ionisantes, et conserver ces parametres sans changements significatifs pendant la durée de
I’expérience CMS (environ 10 a 15 années). A la suite des résultats des études passés
I'emballage réfléchissant diffusant dénommé Tyvek® est choisi comme le plus commode (voir
paragraphe 3.1. de ce chapitre). Cependant, cet emballage présente des défauts, en particulier
il est assez épais (~200 um) et les particularités techniques de sa production conduisent a une
non-uniformité significative de son épaisseur et de sa qualité de surface. D'un autre coté la
minimisation de l'intervalle entre les cristaux conduit a une amélioration de la résolution
spatiale du calorimetre, ainsi qu’a une minimisation de ses dimensions et par conséquence du
prix. Pendant la recherche de matieres alternatives nous avons étudié une nouvelle matiere
pour l'emballage, le Tedlar® qui a une épaisseur minimale de 25 pm tres uniforme. Il existe
une gamme de Tedlar® de différentes épaisseurs (25 — 100 pm), avec différentes couleurs (de
blanche a noir), et de qualité de réflexion (de miroir a diffus).

Les types suivants de matieres ont été testés pendant nos études :

- matiere réfléchissante diffusante Tyvek® (épaisseur de 200 pm) ;

- matiere réfléchissante miroir Mylar® aluminisé (épaisseur de 50 pm) ;

— matiére absorbante Tedlar® (de couleur noire, épaisseur de 50 um) ;
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- matiere réfléchissante diffusante Tedlar® type TWH20BE3 (de couleur
blanche, épaisseur de 50 pum) ;

- matiere réfléchissante diffusante Tedlar® type TWHIOBE3 (de couleur
blanche, épaisseur de 25 pum) ;

- matidre réfléchissante diffusante Tedlar® type TWH20BS3 (de couleur blanche,
épaisseur de 50 um) ;

- matidre réfléchissante diffusante Tedlar® type TCW20BES3 (de couleur blanche,
épaisseur de 50 um) ;

- matidre réfléchissante diffusante Tedlar® type TCWI10BG1 (de couleur
blanche, épaisseur de 25 pm) ;

- matiére réfléchissante diffusante Tedlar ® type TEB20BES5 (de couleur blanche,
épaisseur de 50 um) ;

- matiere réfléchissante diffusante Tedlar® type TWHISBL3 (de couleur
blanche, épaisseur de 50 pm).

Ces matieres ont été utilisées pour emballer les cotés des cristaux, la face opposée a la

face de sortie et la partie de la face de sortie qui entoure la fenétre de sortie.

3.4.2 Résultats des études expérimentales

Dans la Figure 3.7 (a - f) ci-dessous est montré la comparaison des résultats de
différentes maticres réfléchissantes et absorbantes (Tedlar® de couleur noire) qui ont été
utilisées soit pour I’emballage de tout le cristal (Figure 3.7 a, b), soit seulement pour la face
opposée a la face de sortie (dans ce cas tous les autres cotés sont emballés avec du Tyvek®)
(Figure 3.7 c, d). Les résultats des études de la zone autour de la fenétre de sortie de
10x10 mm? sont présentés sur la Figure 3.7 (e, f). Dans la Figure 3.7 (b, d, f) les valeurs des
intégrales sont normalisées sur le résultat de mesure du cristal avec l'utilisation d'une fenétre
de 10x 10 mm? entourée par du Tedlar® absorbant noir, prise comme référence.

Comme on peut le voir, le Tyvek® est la meilleur matiére, mais il n’y a pas de
différences significatives avec les résultats obtenues par d’autres réflecteurs. L’influence de
I’emballage de la face opposée a la face de sortie ainsi que le type de colle de ’emballage
sont minimes, mais le choix du type d’emballage de la zone autour de la fenétre de sortie est

trés important et le Tyvek® montre le meilleur résultat.
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Figure 3.7 (a) : Influence de Iutilisation des différentes matiéres comme emballage du

cristal avec pleine ouverture de sortie sur la position du pic photoélectrique.
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Figure 3.7 (b) : Influence de I'utilisation des différentes matieres comme emballage du

cristal avec pleine ouverture de sortie normalisés a la valeur de référence de I’intégrale

du spectre.
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Figure 3.7 (c) : Influence de I’utilisation des différentes matieres comme emballage de la
face du cristal opposée a la face de sortie (a pleine ouverture) sur la position du pic

photoélectrique.
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Figure 3.7 (d) : Influence de I’utilisation des différentes matieres comme emballages de
la face du cristal opposée a la face de sortie (a pleine ouverture) normalisée a la valeur

de référence de I’intégrale du spectre.
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Figure 3.7 (e) : Influence de I’utilisation des différentes matieres comme emballage de la

zone autour de la fenétre de sortie de 10x10 mm? 2 la position du maximum du spectre.
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Figure 3.7 (f) : Influence de ’utilisation des différentes matieres comme emballage de la

zone autour de la fenétre de sortie de 10x10 mm? sur les valeurs de I’intégrale du spectre

normalisée a la valeur de référence.
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La Figure 3.8 montre les résultats des mesures obtenues pour une série de fenétres de
sortie avec des dimensions de 10x10, 13x13, 16x16, 21x21, 24x24 mm? entourées par de la
matiere réfléchissante diffusante, du Tyvek® ou par de la matiere absorbante, du Tedlar® de
couleur noire, installées entre la face de sortie du cristal et la photocathode du PM. Pour
toutes les mesures le seuil de I'ADC a été fixé a 227 mV pour minimiser le bruit comme le

montre la Figure 3.1.
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Figure 3.8 : Résultats des mesures obtenues pour une série de fenétres de sortie de
dimensions 10x10, 13x13, 16x16, 21x21, 24x24 mm? entourées par du Tyvek®
réfléchissant et diffusant ou par du Tedlar® absorbant de couleur noire. Les valeurs sont
normalisées au résultat de mesure d'un cristal standard avec une fenétre de

10x10 mm? entourée de Tedlar® noir.

Il faut noter que les résultats qui sont montrés dans les Figures 3.7 et 3.8 ont été
normalisés au résultat de mesure du cristal avec une fenétre de 10x10 mm? entourée du
Tedlar® noir mise comme référence, parce que dans ce cas la valeur de la quantité de lumiere
détectée est proche de la réponse nominale d'une APD (produit de 1'efficacité quantique au
signal sorti de toute la surface sensible) si le Tedlar® de couleur noire est considéré comme
100% absorbant (voir paragraphe 3.2.1). L’analyse des résultats présentés dans la Figure 3.8
nous permet de conclure que pour des dimensions effectives du photodétecteur de 10x10 mm?

la quantité de lumiere collectée augmente de 25% si la face opposée de la face de sortie est

emballée par une matiere réfléchissante diffusante au lieu d'une matiere absorbante. Pour des
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dimensions effectives de photodétecteur de 5x5 mm? la quantité de lumiere collectée

augmente de 45%.

3.4.3 Résultats des simulations du systeme cristal-PM

Les Figures 3.9 et 3.10 présentent les différents modeles simulés.

Les résultats des simulations et des expériences sont présentés dans les Tableaux 3.1 et
3.2. Ici tous les résultats sont normalisés aux valeurs de la collection de lumiere dans le cas du
contact complet (576 mm?) de la face de sortie du cristal avec la photocathode du PM a
80 mm d'une source d’excitation de *°Co (E,=1,25MeV). Le Tableau 3.1 présente les
résultats comparés des données simulées et expérimentales pour des cas relativement simples
qui incluent I'utilisation de fenétres de types différents comme on peut le voir dans le modele
PMT?2 de la Figure 3.9. Le modele PMTI1 de la Figure 3.9 est le cas du contact complet de la
face de sortie du cristal avec la photocathode du PM choisi comme référence, le cas PMT?2 est
le modele avec une fenétre installée entre la face du sortie du cristal et la photocathode du
PM. Dans tous les cas le cristal était emballé latéralement par du Tyvek®. Pendant les
simulations les points d’émissions des photons sont positionnés comme le montre
la Figure 3.3. Le Tableau 3.2 présente les résultats des simulations de configurations plus
compliquées montrées dans la Figure 3.10. Dans les modeles PMT3, PMTS5, PMT6, PMTS de
la Figure 3.10 le guide optique est simulé comme fait de plexiglas ou de verre de quartz, dans
les modeles PMT4 et PMT7 le guide optique est simulé comme une partie intégrée du cristal.
Dans tous les cas le cristal a été emballé par du Tyvek®. Pendant les simulations les points

d’émission des photons sont positionnés comme le montre la Figure 3.3.

Fenetre 10*10 mm

Source des photons Source des photons
PM PM
Couplage optique Couplage optique
‘0 35‘ mm y ‘0 35‘ mm y
230 mm mﬁ " 230 mm mi
Modéle PMT1 Modéle PMT2

Figure 3.9 : Les modeles simulés et expérimentaux.
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‘0 35‘ mm y 0 35‘mm y
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Modele PMT6 Modele PMT7 Modele PMT8

Figure 3.10 : Les modeles simulés.

Tableau 3.1 : Les résultats des simulations et des expériences avec les modeles PMT 1, 2.

Modéle | Matiere autour | Distance entre le Quantité La quantité
de la fenétre de | centre de I'émission | normalisée* de normalisée* de
10x10 mm de photon et la face photons photons
de sortie du cristal, | enregistrée dans enregistrée dans
mm la simulation I'expérience.
PMT1 - 80 1 1
PMT1 - 115 1,015 1
PMT2 Tyvek® 80 0,262 0,286
PMT2 | Tedlar® noir 80 - 0,229
PMT2 | Peinture noire 80 0,190 0,207
PMT2 Tyvek® 115 0,255 -
PMT2 | Tedlar® noir 115 0,187 0,229

Toutes les données sont normalisées sur la quantité de lumiere émise obtenue dans le
modele PMTI avec une position de la source a 80 mm de la face de sortie (la plus
large) du cristal.

*x dans la simulation - matériel 100% absorbant.
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Tableau 3.2 : Les résultats des simulations avec les modeles PMT 3-8.

Modéle| Matiére | Emballage du guide | Distance entre le centre Quantité
du guide optique ou de la de 1I'émission des normalisée** de
optique part du PWO photons et la face de photons
tronqué* sortie du cristal, mm enregistrée dans
la simulation
PMT3 | Plexiglas Tyvek® 80 0,207
PMT3 | Verre de Tyvek® 80 0,204
quartz
PMT3 Verre de Sans emballage 80 0,121
quartz
PMT4 - Tyvek® 80 0,250
PMT4 - Tyvek® 115 0,222
PMT4 - Mylar® 115 0,238
PMT5 | Plexiglas Tyvek® 80 0,179
PMT6 | Plexiglas Tyvek® 80 0,193
PMT6 | Plexiglas Sans emballage 80 0,155
PMT7 . Tyvek® 80 0,173
PMT7 - Tyvek® 115 0,232
PMT7 - Mylar® 80 0,189
PMT7 - Sans emballage 80 0,163
PMT8 | Plexiglas Tyvek® 80 0,175

* Pour les Modeles PMT4 et PMT7
*x Toutes les données sont normalisées sur la quantité de lumiere détectée obtenue dans
le modele PMT1 avec la position de la source a 80 mm de la face de sortie (la plus

large) du cristal.

Comme on peut voir dans le Tableau 3.1 il y a un bon accord entre les résultats des
simulations et les résultats de mesures expérimentales. Le résultat principal est que le systeme
assez simple qui inclut une fenétre entourée par de la matiere réfléchissante diffusante fournit
les meilleures conditions pour la collection de lumiere en comparaison des systemes plus
compliqués avec des guides optiques de types différents.

Nous avons trouvé que les résultats de la simulation du modele PMT7 ne sont pas

stables. Alors, nous avons fait des études supplémentaires de cette forme géométrique du
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cristal. Les résultats obtenus montrent que cette forme est trés sensible aux positions des
points d’émissions des photons (donc a la position de la source de radiation collimée dans les
expériences réelles). Ce modele a une variation de la quantité de lumiere détectée proche de
50% qui n'est pas stable vis a via de petits changements de position de la source de radiation.
Nous avons fait une série de simulations pour étudier les processus de collection de
lumiere et leur dépendance en fonction de la surface de la fenétre de sortie entourée par des
matieres réfléchissantes ou absorbantes différentes comme le montre la Figure 2.1(b).
La Figure 3.11 (a, b) montre les changements de valeur de la quantité de lumiere détectée en
fonction de la surface de la fenétre de sortie obtenue dans les simulations aussi bien que dans
les mesures expérimentales pour une série de fenétres de 5X5, 10x10, 13X 13, 16X16,
21x21, 24%24 mm?. Toutes les données sont normalisées sur la quantité de lumiere détectée
dans le Modele PMT1. Dans la Figure 3.11 (a) on peut voir quelque différence entre les
résultats des simulations et les expériences qui est causée, a notre avis, par la différence entre
la matiére absorbante 3 100% simulée et le Tedlar® noir utilisé dans les expériences. Cette
hypothese est confirmée par le fait qu'un meilleur accord est obtenu entre les résultats des
simulations et les expériences quand de la peinture noire a été utilisée comme couverture
absorbante autour de la fenétre. Pour les simulations des modeles avec une fenétre entourée
par du Tyvek® nous avons utilisé les parametres de réflexion et de diffusion mesurés [87] qui

fournissent un bon accord entre les résultats des simulations et les expériences.

1.4
<
e 12 1
c /41
5 1 \¥\
S_ 1 hd T T
B ol \I\\\\-\\
g g T /: I T Q%ﬁ\
[} [ 1 i . .
st 1
5 8
2 ®
@'t 06
E 2 + TEDLAR noir, expérimental
© = Peinture noire, expérimental
© 0.4
g Matiere absorbant de 100%, simulé
E 02 — Poly. (TEDLAR noir, expérimental)
8 ' —— Poly. (Peinture noire, expérimental)

0 Paly. (Matiere absorbant de 100%, simulé)
0 100 200 300 400 500 600 700

Surface de la face de sortie, mm?

Figure 3.11 (a) : Dépendance de collection de lumiere normalisée par unité de surface en

fonction de la surface de la fenétre de sortie entouré par des matieres absorbantes.
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Figure 3.11 (b) : Dépendance de la collection de lumiére normalisée par unité de surface
en fonction de la surface de la fenétre de sortie entourée par des matieres réfléchissantes

diffusantes.

Les formes des courbes de la Figure 3.11 (b) montrent qu’il y a un effet de
concentration significatif dans le cas de la fenétre entouré par du Tyvek® et que la densité du
flux des photons est maximale dans le centre de la face de sortie du cristal. D’un autre coté les
résultats des expériences et des simulations de systemes avec une fenétre entourée par de la
matiere absorbante présentés dans la Figure 3.11 (a) montrent que I’effet de concentration est
réduit par 1’augmentation de [’absorption sur la face de sortie du cristal autour du
photodétecteur et il est spécialement important de noter que la position du maximum de flux
des photons se déplace a la périphérie de la fenétre.

Le logiciel de simulation CRISTAL a permis aussi d’obtenir des informations sur les
passages des photons a travers chaque contact optique dans le systeme simulé.
La Figure 3.12 (a) montre les densités des flux de photons qui sont sortis du cristal et sont
entrés dans le couplage optique, et la Figure 3.12 (b) montre des densités des flux des photons
qui sont arrivés a la photocathode du PM a travers le couplage optique et sont enregistrés pour
les différents modeles avec respectivement une fenétre entourée par de la matiere absorbante a
100% et avec une fenétre entourée par de matiere réfléchissante diffusante comme le Tyvek®.
Par exemple, dans le cas de la fenétre de 5%5 mm? I'utilisation de Tyvek® au lieu de matiere

absorbante augment la collection de lumiere par un facteur de 1,68/0,76 = 2,2, dans le cas de
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la fenétre de 10x10 mm? par un facteur de 1,3. Les facteurs sont en bon accord avec les

résultats expérimentaux présentés dans la Figure 3.8.

1.9 photon/mm2 1.9 photon/mm2
13.3 photon/mm2 1.6 photon/mm2
16.1 photon/mm2 12.2 pho’[on/mm2
17.9 photon/mm2 12.3 pho’[on/mm2
20 photon/mm2 13 photon/mm2
23 photon/mm2 1.9 pho’[on/mm2
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La fenétre entourée par TYVEK La fenétre entourée par de la matiére absorbante

Figure 3.12 (a) : Le gradient des densités des flux des photons qui sont sortis du cristal et

sont entrés dans le couplage optique.

0.98 photon/mm2 0.98 photon/mm2
1.13 photon/mm2 0.99 photon/mm2
1.24 photon/mm2 1.10 photon/mm2
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La fenétre entourée par TYVEK La fenétre entourée par de la matiére absorbante

Figure 3.12 (b) : Le gradient des densités des flux des photons qui sont arrivés a la

photocathode du PM a travers le couplage optique et sont enregistrés.

Nous avons aussi étudié les possibilités de réduire 1I’empilement des signaux dans le
calorimetre par 1'utilisation d’un emballage absorbant sur la face de sortie du PWO autour du
photodétecteur. Dans ce cas, seulement les photons qui arrivent a la photocathode par des
trajectoires avec une quantité de réflexions minimale sont enregistrés. Au contraire, la
majorité des photons qui ont des trajectoires longues et compliquées seront supprimés par la
matiere absorbante. Cependant, on n’a pas trouvé d'amélioration des parametres de temps de
détection dans les simulation avec des cristaux du PWO de 230 mm de longueur et de
longueur d’absorption d’environ 1 m a la longueur d’onde de 500 nm. Les Figures 3.13 (a,b)

présentent les cinétiques d'enregistrement des photons sur la photocathode du PM. L’analyse
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des données montre que la quantité de photons par unité de temps differe seulement pendant
les premieres 50-75 ns de 1’échelle en temps. Pour les deux cas avec la fenétre entourée par de
la matiere réfléchissante ou absorbante, 91% des photons arrivent au photodétecteur pendant

les premieres 100 ns. Mais, la collection de lumiere est réduite de 30% par 1’utilisation de la

matiere absorbante.

1000
La fenétre de 10*10 mm’ entourée par de la
matiere absorbante

18261264 photons sur 1993+264 total (91+11%)
sont enregistres pendant 100 ns.
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Figure 3.13 (a) : Les cinétiques d'enregistrement des photons sur la photocathode du

PM.

1000
La fenétre de 10*10 mm’ entourée par du TYVEK.

2711+264 photons sur 29651264 total (91+7%) sont
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Figure 3.13 (b) : Les cinétiques d'enregistrement des photons sur la photocathode du

PM.
80



Pour vérifier les résultats de simulation on peut faire la comparaison des résultats
présentés dans la Figure 3.13 avec les résultats expérimentaux présentés dans la Figure 3.8.
Comme nous 1'avons déja noté dans les expériences (voir Figure 3.8) la collection de lumiere
augmente d'environ 25% avec l'utilisation de matiere réfléchissante et diffusante autour de la
zone sensible du détecteur de 10X10 mm? Selon les données présentés dans la
Figure 3.13 (a,b) la proportion entre la quantité de photons enregistrés dans le cas de
I’utilisation d'une fenétre entourée par du Tyvek® et d'une fenétre entourée par une matiere
absorbante a 100% est de 1,48. Cependant il faut corriger ce résultat par la différence entre la
matidre absorbante 2 100% simulée et le Tedlar® de couleur noire utilisé dans I’expérience.
On peut estimer la correction par I’analyse des données présentées dans la Figure 3.11 (a).
Elle est égale a 0.82 pour le cas de la fenétre de 10X 10 mm?. Alors, finalement nous obtenons

une proportion de 1,21 qui est en bon accord avec les résultats expérimentaux.

3.4.4 Résultats des simulations du transport de lumiere dans le systeme cristal-

APD

Les différents types de systemes étudiés qui incluent des guides optiques de formes
variées ont présentés dans la Figure 3.14. Dans les modeles APD3, APD4, APD5, APDG6,
APD7, APDS, APD9, APDI10, APD11, APDI11', APDI2 et APDI3 les guides optiques
simulés sont faits de plexiglas ou de verre de quartz avec des emballages en Tyvek® ou en
Myl a®, dans le modele APD2 le guide optique est une partie non-séparée du cristal, dans le
modele APDI, I'APD est installée sur la face de sortie du cristal et les autres parties de la face
de sortie sont simulées comme emballées par du Tyvek® (la fenétre entourée par le réflecteur
diffus), dans les modeles APD11, APD11° et APD12, les APD sont installées a 1'intérieur du
guide optique avec la face arriere installée contre le cristal. Dans tous les cas, le cristal est
simulé comme emballé par du Tyvek®. La colle optique est simulée comme du Meltmount®.
Pendant les simulations les points d’émissions des photons sont positionnés comme il est

montré dans la Figure 3.3. Les résultats des simulations sont présentés dans le Tableau 3.3.
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Figure 3.14 : Les modeles simulés.
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Tableau 3.3 : Les résultats des simulations avec les modeles APD 1-13.

Modéele | Matiere | L’emballage La distance La proportion | La quantité de
du guide du guide entre le centre entre la lumiere émise
optique optique d’émission des quantité de normalisée a
photons et la photons celle du modéele
face de sortie sortant et APD1, %
du cristal, mm | enregistrés, %

APD1 - - 80 1,38+0,05 1
APD2 - Mylar® 80 0,97+0,05 0,70
APD2 - Mylar® 115 1,02+0,05 0,74
APD2 - Mylar® 160 1,12+0,05 0,81
APD2 - Mylar® 220 1,25+0,05 0,91
APD3 | Plexiglas Tyvek® 80 0,85+0,05 0,62
APD3 | Verre de Tyvek® 80 0,79+0,05 0,57

guartz
APD3 | Plexiglas Mylar® 80 0,80+0,05 0,58
APD3 | Verre de Mylar® 80 0,80+0,05 0,58

quartz
APD3 | Plexiglas | Dessus et bas — 80 0,80+0,05 0,58

Tyvek®, les
cotés — Mylar®

APD3 | Verre de | Dessus et bas — 80 0,76+0,05 0,55

quartz Tyvek®, les

cotés — Mylar®
APD4 | Plexiglas Tyvek® 80 0,83+0,05 0,60
APD4 | Plexiglas Mylar® 80 0,72+0,05 0,52
APD5 | Plexiglas Tyvek® 80 0,80+0,05 0,58
APD5 | Plexiglas Mylar® 80 0,83+0,05 0,60
APD5 | Plexiglas | Dessus Tyvek®, 80 0,82+0,05 0,59
les coOtés
Mylar®

APD6 | Plexiglas Tyvek® 80 0,77+0,05 0,56
APD7 | Plexiglas Tyvek® 80 0,76+0,05 0,55
APD8 | Plexiglas Tyvek® 80 0,75+0,05 0,54
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1 2 3 4 5 6
APD8 | Plexiglas Mylar® 80 0,69+0,05 0,50
APD9 | Plexiglas Tyvek® 80 0,65+0,05 0,47

Plexiglas Mylar® 80 0,59+0,05 0,43

APD10 | Plexiglas Tyvek® 80 0,65+0,05 0,47

APD10 | Plexiglas Dessus — 80 0,57+0,05 0,41

Tyvek®, les
cOtés — Mylar®

APD11 | Plexiglas Tyvek® 80 0,63+0,05 0,46

APD11 | Plexiglas Mylar® 80 0,63+0,05 0,46

APD11 | Plexiglas Dessus — 80 0,62+0,05 0,45

Myl ar®, les
cOtés — Tyvek®
APD11 | Plexiglas Dessus — 80 0,65+0,05 0,47
Tyvek®, les
cotés — Mylar®

APD12 | Plexiglas Tyvek® 80 0,54+0,05 0,39

APD12 | Plexiglas Mylar® 80 0,65+0,05 0,47

APD11'| Plexiglas Tyvek® 80 0,54+0,05 0,39

APD11'| Plexiglas Mylar® 80 0,47+0,05 0,34

APD11'| Plexiglas Dessus — 80 0,41+0,05 0,30

Myl ar®, les
cOtés — Tyvek®
APD11' | Plexiglas Dessus — 80 0,43+0,05 0,31
Tyvek®, les
cotés — Mylar®
APD13 | Plexiglas Tyvek® 80 0,46+0,05 0,33
APD13 | Plexiglas Dessus — 80 0,47+0,05 0,34
Tyvek®, les
cotés — Mylar®

* emballage de la partie tronquée du cristal.

Comme on peut le voir dans le Tableau 3.3., le modele APD1 qui est le plus simple,
fournit les meilleurs conditions de collection de lumiere. Selon le théoréme de Liouville il n’y
a pas de possibilité de concentrer le flux de lumiere qui sort du scintillateur de manicre
isotropique sur un petit photodétecteur avec un guide optique ou un objectif [109]. Cependant,

les simulations de ces modeles nous ont permis de choisir le types de guides de lumiere les
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plus encourageants pour les études de méthode de concentration d’un flux fluorescent qui sera
discuté plus bas dans le paragraphe 3.6.1.

La question importante dans chaque simulation est celle de la certitude statistique des
résultats obtenus. Nous avons fait une série spéciale de simulations avec le modele APDI1
dans lesquelles nous avons varié la valeur aléatoire d’origine. L’analyse statistique effectuée
montre que le logiciel CRISTAL a une stabilité de résultats dans la limite de 4% (le nombre

moyen des photons registré est 674, o = 27).

3.5 Influence des types différents d’emballages des cristaux sur la non-

uniformité de quantité de lumiére émise par les cristaux de PWO

3.5.1 Résultats expérimentaux

Le systtme ACCOS a été développé principalement pour 1’organisation du contréle
des parametres des cristaux scintillants dans les conditions de production en série (voir le
chapitre 4). Cependant, au cours des tests il s'est montré également comme un instrument
scientifique commode pour l'étude des parametres des cristaux et des possibilités de leur
application. En particulier le systtme ACCOS a été utilisé pour les études de 1’influence des
différents types d’emballage des cristaux sur les conditions de collection de lumiere et sur la
non-uniformité de quantité de lumiere émise.

La Figure 3.15 présente les courbes de la non-uniformité de quantité de lumiere émise
par un cristal de PWO (de longueur de 230 mm, la face de sortie légerement éraflée, ’un des
cOtés est dépoli), obtenues avec I'utilisation d’emballages différents: 1) le cristal sans
I’emballage, 2) avec un emballage de Tyvek®, avec un emballage de Tedlar® de type
TWH10BE3 d’épaisseur de 25 pum.

On peut voir que I'utilisation de matiere réfléchissante diffusante améliore la non-
uniformité de la quantité de lumiere émise par le cristal. Le Tedlar® d’épaisseur de 25 pm ne
fournit pas un niveau d'uniformité de quantité de lumiere émise suffisante a cause de leur
transmission optique relativement élevée pour une telle épaisseur. D’apres nos résultats leur
transmission optique du Tedlar TCWI10BGI® avec une 1’épaisseur de 25 pm est de 7-8%
dans la région de 400 a 700 nm.
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Figure 3.15 : Courbes de la non-uniformité de la quantité de lumiere émise hors du
cristal de PWO (longueur du cristal — 230 mm, la face de sortie Iégérement éraflée, I’un

des cotés est dépoli) obtenues avec d’utilisation d’emballages différents.

Pour obtenir un niveau acceptable de non-uniformité de la quantité de lumiere émise
et, en méme temps, diminuer 1'espace entre les cristaux par rapport au Tyvek® nous avons
étudié la possibilité d’utilisation d'un emballage en deux couches minces combinées. La
Figure 3.16 présente les courbes de non-uniformité de la quantité de lumieére émise hors du
méme cristal de PWO (longueur du cristal — 230 mm, face de sortie légerement éraflé, un des
cotés dépoli), obtenues avec I’utilisation d'un emballage de deux couches différentes :
1) emballage de deux couches de Tedlar® de type TWHI0BE3 avec une épaisseur de chaque
couche de 25 pm; 2) emballage avec une couche interne de Tedlar® de type TWH10BE3
d’épaisseur de 25 um, et une couche externe de Mylar® aluminisé d’épaisseur de 50 um; 3)
un emballage de deux couches de Tedlar® de type TWHI0BE3 avec une épaisseur de 25 um
pour chaque couche, collé avec de la colle au lieu de la bande collant « scotch » qui est utilisé
normalement et qui a une influence négative sur les propriétés réfléchissantes de 1’emballage

dans le cas de I'utilisation d'une matiere tres mince et partiellement transparente.
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Figure 3.16 : Courbes de la non-uniformité de la quantité de lumiere émise hors du
cristal de PWO (longueur du cristal — 230 mm, face de sortie légérement éraflée, I’un des

cotés dépoli) obtenus avec ’utilisation d’emballage avec deux couches différentes.

Comme on peut le voir en comparant les courbes des Figures 3.15 et 3.16 I’ utilisation
d'une deuxieme couche de Tedlar® de 25 um ne fait pas d’amélioration significative sur les
résultats. En méme temps I’utilisation de la colle pour coller I’emballage améliore un peu la
courbe. Le résultat le plus intéressant de cette série de mesures est que 1’utilisation d'un
emballage en deux couches avec une couche interne en Tedlar® avec une épaisseur de 25 pm
et une couche externe en Mylar® aluminisé avec une épaisseur de 50 pm fournit le méme
niveau de non-uniformité de la quantité de lumiere émise que celle obtenu avec du Tyvek®
d’épaisseur 200 um et tout en diminuant 1’épaisseur de I’emballage d'environ 60%.
Finalement la solution adoptée par la collaboration CMS est une aluminisation interne des

alvéoles de supports des cristaux.

3.5.2 Résultats des simulations du transport des photons dans les systémes
cristal-PM

Nous avons fait des simulations de la non-uniformité de quantité de lumiere émise le
long du cristal de PWO. Les résultats des simulations et les mesures obtenues avec le systéme
ACCOS Prototype 0 [110] sont présentées dans la Figure 3.17. Les simulations par la

méthode de Monte-Carlo montrent un bon accord avec les données expérimentales dans la
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région des distances de 70 a 220 mm de la photocathode du PM. Nous expliquons la
divergence qui apparait dans la zone de distances de 0 a 70 mm par la construction spécifique
de la fenétre d’entée du canal d’arrét du systtme ACCOS Prototype O qui inclut un diffuseur
de lumiere supplémentaire, dont I’influence n'a pas été comptée dans les simulations. Le
modele utilis€é dans ces simulations inclus une méthode simple d’installation du cristal
directement sur la photocathode de PM a travers un couplage optique [111]. Les données sont
normalisées a la valeur mesurée pour la position de la source de radiation (®®Co) 2 80 mm de

la photocathode.
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Figure 3.17 : Résultats des simulations et des mesures de la non-uniformité de la

quantité de lumiere émise le long du cristal de PWO.

3.6 Optimisation de la collection de lumiere de scintillation dans la zone de

contact du cristal avec le photodétecteur

3.6.1 Evaluation par simulation de Monte-Carlo de la méthode de la
concentration du flux fluorescent

La méthode de concentration par déplacement de longueur d’onde est bien connue et
est utilisée pour l'augmentation du rendement de la collection de lumiere dans le cas de basses
quantités de lumiere émises par les scintillateurs [22,109,112]. Cette méthode consiste en

utilisation de guide de lumiere, fabriqué avec un déplaceur de spectre. Un dépdt multicouches
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qui est transparent pour les photons émis par le scintillateur mais est réfléchissante pour des
photons re-€émis avec un déplacement de longueur d’onde est déposé sur le guide optique.
Ainsi, les photons re-émises se concentrent dans le guide de lumiere et la probabilité de leur
enregistrement augmente.

Pour les estimations des processus d’absorption des photons, de leur re-émission et de
leur enregistrement par le photodétecteur nous avons également utilisé la modélisation de la
diffusion de la lumiere dans les systemes cristal - photodétecteur prévus dans le programme
CRISTAL.

Pour prendre en compte les particularités du logiciel, les simulations des guides
optiques avec un déplaceur de spectre incorporé a la matiere sont faites par une méthode
indirecte qui contient deux étapes : Dans la premiere nous avons simulé le systéeme complet, y
compris un cristal, le guide optique et I'APD (voir le paragraphe 3.4.4). Dans cette étape nous
avons analysé la transmission des photons sortis du cristal et entrés dans le milieu du guide
optique a travers une couche de colle optique (Méeltmount®). Dans la deuxieme étape nous
avons simulé seulement le systeme guide optique — APD et des photons ont été générés de
maniere isotrope dans le guide optique proche de sa face d’entrée comme dans le cas d'un
déplaceur de spectre réel. L’effet de réflexion aux frontieres du guide a été simulé avec un
I’emballage similaire a du Mylar® aluminisé. Dans la suite nous appellerons ce type de guide
optique, un guide optique actif.

Les modeles de types de « guide optique — APD » sont présentés dans la Figure 3.18.
Dans ces modeles le cristal n’est pas simulé et est montré seulement pour une meilleure
compréhension. Le Meltmount® (non montré dans la figure) a été simulé comme de la colle
optique. Les guides optiques ont été simulés en plexiglas ou en quartz ou comme une boite
vide emballée par une matiere réfléchissante (Tyvek®, Mylar® ou aluminium déposé). Dans le
modele LG15 I'APD est positionnée a l'intérieur du guide optique avec la face arriere sur le
cristal. Trois types de sources de photons différentes ont été simulées :

1) une source spatiale de sept points (voir la Figure 3.3) et positionnée au centre

géométrique du guide optique qui émet 70000 photons au total ;

2) une source plane de cinq points (voir la Figure 3.3) et positionnée a 0,5 mm de la

face inférieurs du guide optique qui émet 50000 photons au total ;

3) pour le modele LG1 a été simulé la source plane de cinq points (voir la Figure 3.3)

et positionnée a 1 mm de la face inférieure du guide optique qui émet 50000
photons au total.

Dans les Tableaux 3.4. (la source de type 1) et 3.5 (la source de type 2) les résultats de

simulations de modeles sont identiques, effectués avec des nombres différents de photons
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émis. Pour le modele LG3, les résultats comparés avec deux nombres différents de photons

émis montrent un accord de 2-3%. Dans le Tableau 3.6 les résultats des simulations pour le

modele LG1 quand la taille du guide optique est modifiée avec deux épaisseurs de

conversions du déplaceur de spectre de 0.5 et 1 mm respectivement (les sources de types 2 et

3 respectivement).

h=0- 4.5 mm APD

La guide optique active

La guide optique active La guide optique active

guide optique active|/| 2 mm APD APD
PWO PWO APD PWO
Modele LG1 Modele LG2 Modele LG3 Modele LG4
La guide optique active La guide optique active La guide optique active
APD La guide optique active
APD APD LG8: h=2.5 mm|
PWO APD PWO PWO LG8': h=3.5 mm
Modele LG5 Modele LG6 Modele LG7 Moperm LG8 n LG8’

La guide optique active

La guide optique active

\APD
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Figure 3.18 : Les modeles simulés.

Tableau 3.4 : Les résultats des simulations avec les modéles LG 1-16 (une source spatiale

de sept points).
Modéle | Matiere du guide Emballage du guide Proportion entre la quantité
optique optique de photons enregistrés et
initialement émis, %
LG3 Plexiglas Tyvek® 26,0+ 0,2
LG3 Plexiglas Mylar® 253+02
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1 2 3 4
LG3 Plexiglas Aluminium déposé 22,4 +0,2
LG3 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 25,1+0,2

les cOtés — Mylar®
LG3 Boite vide Tyvek® 9,5+0,1
LG3 Boite vide Aluminium déposé 10,7 0,1
LG3 Boite vide Dessus et bas Tyvek®, 9,3+0,1
les cotés aluminium
LG6 Plexiglas Tyvek® 24,802
LG6 Plexiglas Mylar® 25,1402
LG6 Plexiglas Aluminium déposé 22,1+0,2
LG6 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 22,6 £0,2
les cotés aluminium
LG6 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 243 +0,2
les cotés Mylar®
LG7 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 24,7+0,2
les cotés Mylar®
LG9 Plexiglas Tyvek® 242 £02
LG9 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 22,7+0,2
les cOtés Mylar®
LG11 Plexiglas Tyvek® 234+0,2
LG11 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 22.31+0,2
les cotés Mylar®
LG15 Plexiglas Dessus et bas Tyvek®, 13,6 £0,1
les cotés Mylar®
LG16 Plexiglas Tyvek® 12,9+0,1
LG16 Plexiglas Mylar® 13,6 £ 0,1
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Tableau 3.5 : Les résultats des simulations avec les modéles LG 1-16 (une source plane

de cinq points).

Modée Matiere du guide Emballage du guide Proportion entre la quantité
optique optique des photons enregistrés et
initialement émis, %

LG2 Plexiglas Tyvek® 274402

LG2 Plexiglas Bas Mylar®, 27,7+0,2
les autres Tyvek®

LG3 Plexiglas Tyvek® 26,502

LG3 Plexiglas Aluminium déposé 22+0,2

LG3 Plexiglas Bas Mylar®, 24,1+0,2
les autres Tyvek®

LG3 Boite vide Aluminium déposé 11,0 +£0,2

LG4 Plexiglas Bas Mylar®, 26,4 +0,2
les autres Tyvek®

LG5 Plexiglas Mylar® 25,7+0,2

LG5 Plexiglas Bas Mylar®, 25,0+£0,2
les autres Tyvek®

LG5 Plexiglas Dessus Tyvek®, 25,5+£0,2
les autres Mylar®

LG6 Plexiglas Tyvek® 24,702

LG8 Plexiglas Bas Mylar®, 19,9 +0,2
les autres Tyvek®

LG8 Plexiglas Bas Mylar®, 19,7 +0,2
les autres Tyvek®

LG10 Plexiglas Tyvek® 23,7+0,2

LG10 Plexiglas Mylar® 21,2+0,2

LG10 Plexiglas Dessus Mylar®, 23,1+0,2
les autres Tyvek®

LG10 Plexiglas Dessus et bas Mylar®, 21,5+0,2
les cotés Tyvek®

LG10 Plexiglas Bas Mylar®, 23,1+0,2
les autres Tyvek®

LG12 Plexiglas Mylar® 22,4 +0,2
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1 2 3 4
LG12 Plexiglas Bas et la cOté contre de 222+0,2
la APD Mylar®,
les autres Tyvek®
LG13 Plexiglas Tyvek® 21,9402
LG13 Plexiglas Mylar® 18,6 0,2
LG14 Plexiglas Bas Mylar®, 174+0,2
les autres Tyvek®
LG14 Plexiglas Mylar® 16,1 £0,2
LG16 Plexiglas Bas Mylar®, 12,9+0,2
les autres Tyvek®

Tableau 3.6 : Les résultats des simulations avec le modele LG 1 (une source plane de cinq

points).
Modéle | Matiere du | Emballage du guide Taille du Proportion entre la
guide optique guide quantité de photons
optique optique, mm enregistrés et
initialement émis, %
LGl " Plexiglas Bas Mylar®, 1,5 20,7 +0,2
les autres Tyvek®
LGl " Plexiglas Bas Mylar®, 2,5 192402
les autres Tyvek®
LG1~ Plexiglas Bas Mylar®, 35 18,2+0,2
les autres Tyvek®
LGI Plexiglas Bas Mylar®, 45 17,4+0,2
les autres Tyvek®
LG1 "™ Plexiglas Bas Mylar®, 1,5 20,9 0,2
les autres Tyvek®
LG1 "™ Plexiglas Bas Mylar®, 2,5 19,1 +0,2
les autres Tyvek®
LG1 "™ Plexiglas Bas Mylar®, 35 18,3+0,2
les autres Tyvek®
LG1 ™ Plexiglas Bas Mylar®, 45 17,6 £0,2
les autres Tyvek®

La source de type 2.

La source de type 3.

93




Pour les quelques modeles les plus prometteurs de la Figure 3.14 nous avons fait une

analyse plus détaillée des trajectoires des photons dans le systeme pour déterminer les

proportions entre la quantité de photons émis dans le cristal et ceux qui sont entrés dans le

guide optique. Les résultats de 1’analyse sont présentés dans le Tableau 3.7.

Tableau 3.7 : Les proportions entre la quantité de photons émis dans le cristal et ceux

qui sont entrés dans le guide optique.

Modée Distance entre le centre de
I’émission des photons et la face de

sortie du cristal, mm

Proportion entre la quantité des
photons émis et ceux qui sont entrés

dans le guide optique, %

APD4 80 31,4+02
APD6 80 30,8+ 0,2
APD5 80 25,1+ 0,2
APD7 80 20,7+ 0,2

En combinant les données des Tableaux 3.5, 3.6 et 3.7 on peut évaluer I’effet maximal

d’utilisation du déplaceur de spectre en comptant 1’efficacité de conversion a 100%. Les

résultats sont présentés dans le Tableau 3.8. Pour des calculs finaux nous avons choisi le seul

type d’emballage de guide optique qui nous semblait simuler de maniere plus précise le guide

optique réel avec un déplaceur de spectre et un dépot semi-transparent sur la face inférieur du

guide optique.

Tableau 3.8 : Evaluation de I’effet maximal d’utilisation du déplaceur de spectre.

Modele complet + modele Emballage du guide Proportion entre les photons
de systeme de guide optique émis et enregistré dans I’APD,
optique — APD %
APD6 + LG5 Bas Mylar®, 7,7%0,1
les autres Tyvek®
APD4 + LG8 Bas Mylar®, 6,2+0,1
les autres Tyvek®
APD4 + LGS’ Bas Mylar®, 6,2+0,1
les autres Tyvek®
APD5 + LG3 Bas Mylar®, 6,0+ 0,1
les autres Tyvek®
APD7 + LG2 Bas Mylar®, 5,7+0,1
les autres Tyvek®

94




Finalement 1’utilisation d’un déplaceur de spectre permet de collecter environ de 6 a
8 % de photons émis par le cristal en comparaison des 1,4 % qui est obtenu dans le cas de
I’installation de I’APD directement sur le cristal dans la fenétre entouré par un réflecteur
diffusante de Tyvek® (voir la Tableau 3.3., le modele APDI1). Bien sur, ’efficacité de
conversion du guide optique actif réel est inférieur a 100%, cependant il peut étre d’environ
de 70-80% et méme dans ce cas un gain positif est encore obtenu mais seul le résultat d’un
test expérimental permettra finalement de conclure.

Ces expériences ont été partiellement effectuées au Laboratoire d’ Annecy de Physique
des Particules (Annecy-le-Vieux) [113]. Les mesures préliminaires ont été effectuées avec un
systtme expérimentale correspondant au modele LG6. La valeur expérimentale de la
proportion entre la quantité des photons enregistrés dans I’APD et la quantité des photons
émis dans le guide optique actif est de 21,5+0.5%, qui est assez proche au résultat de la
simulation égale a 24,7 £0.2% (voir la Tableau 3.5).

Les résultats obtenues nous permettent de conclure que I'utilisation du déplaceur de
spectre avec la méthode de concentration du flux fluorescent augmente la collection de
lumiere, et pourrait étre profitable pour 1’utilisation des cristaux de PWO dans des

expériences avec des niveaux d’énergies plus bas qu’au LHC (moins de 1 GeV) [86].

3.6.2 Evaluation par simulation de Monte-Carlo de Ueffet d’utilisation du

systeme « 4 APD dans un package »

Pendant un temps les producteurs d’APD ont proposé une utilisation de 4 APD
installées dans un méme package. Nous avons évalué les avantages possibles de ce type de
photodétecteur. La Figure 3.19 présente les modeles évalués. Dans les modeles Packl1, Pack2
et Pack3 le cristal a été emballé par du Tyvek®, dans le modele Packl les 4 APD sont
installées sur la face de sortie du cristal et I’autre part de la face de sortie a été simulée comme
emballée par du Tyvek® (la fenétre entourée par le réflecteur diffus), dans les modeles Pack?2,
Pack3, Pack2L.G et Pack3LG le guide optique a été simulé comme fait de plexiglas ou de
quartz avec un emballage en Tyvek® ou en Mylar®. Dans ces modeles le cristal de PWO n’a
pas été simulé et est montré dans les dessins uniquement pour une meilleure compréhension.
Le Meltmount® (non montré dans les dessins) a été simulé comme de la colle optique. Dans
les modeles Pack1, Pack?2 et Pack3 les points d’émission des photons sont positionnés comme
il est montré dans la Figure 3.3. Les résultats des simulations sont présentés dans le Tableau
3.9.

Comme on peut le voir avec la comparaison des résultats obtenus pour modeles Pack1
(Tableau 3.3) et APD1, I'utilisation d’un systeme de « quatre APD en un package » augmente
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la collection de lumiere de maniere non-proportionnelle

cause de ’effet de concentration.

La source des photons

Colle optique

Guide optique

‘O 35‘mm y

—
80 mm

Modeéle Pack2

Modéle Pack3

4 APD

a ’augmentation de la surface, a

Guide optique actif

\4 APD

Modeéle Pack2LG

Guide optique actif

PWO

\4 APD

Modeéle Pack3LG

Figure 3.19 : Les modeles avec 4 APD installées dans un package.

Tableau 3.9 : Les résultats des simulations avec les modeéles des 4 APD installées dans un

package.
Modéle | Matiere | Emballage du Distance entre le Proportion entre de la
du guide | guide optique | centre de I’émission quantité des photons
optique des photons et la face émis et ceux qui sont
de sortie du cristal, enregistrés dans I’APD,
mm %
Packl - - 80 5,0+0,1
Pack2 | Plexiglas Tyvek® 80 2,6 +0,1
Pack2 | Plexiglas Mylar® 80 2,5+0,1
Pack2LG | Plexiglas Tyvek® ’ 37,7+0,3
Pack2LG | Plexiglas Mylar® ’ 39,0 0,3
Pack2LG | Plexiglas | Dessus et bas ’ 38,2 +0,3

Tyvek®, les
cotes Mylar®
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1 2 3 4 5

Pack2L G | Plexiglas | Bas Mylar®, les 38,1+0,3
autres Tyvek®

Pack2LG | Plexiglas | La coté contre 37,7+0,3
de la APD
Mylar®, les

autres Tyvek®

Pack3 | Plexiglas Tyvek® 80 26+0,1

Pack3LG | Plexiglas | La coté contre 36,7+0,3
de la APD
Mylar®, les

autres Tyvek®

* la source plaine a positionné a 0,5 mm de la face bas de la guide optique.

En combinant les données des Tableaux 3.9 avec la quantité des photons qui sont
arrivés au cristal sur le déplaceur de spectre obtenu pour le modele Pack2 et égale a
29,4+0,2%, on peut évaluer I'effet maximal d’utilisation d'un déplaceur de spectre en
comptant une efficacité de conversion a 100%. La proportion obtenu entre les photons émise

et ceux enregistrés par I'APD est de 11,5+0,1%.

3.6.3 Evaluation par simulation de Monte-Carlo de processus dans un contact

optique entre le cristal et 'APD

Nous avons étudié I’influence de la valeur de I’indice de réfraction du contact optique
entre le cristal et 'APD en incluant I’évaluation de systemes multicouches de contacts
optique. Les modeles simulés sont présentés dans la Figure 3.20. Les résultats des simulations
sont présentés dans le Tableau 3.10. La proportion entre les résultats obtenus pour les modeles
OC1 et OC2 est 1,05. Les mesures expérimentales ont été faites avec 1’utilisation d’un PM
avec une fenétre de 10x10 mm® entourée de Tyvek®. La proportion obtenue dans
I’expérience est 1,03. Les résultats de mesures faits pour la détermination de I’influence d’une
couche de quartz supplémentaire installée sur la fenétre de sortie du cristal de 10X 10 mm? qui
est entourée avec des matieres différentes sont présentés dans la Figure 3.21. Les résultats des
expériences et les simulations montrent que 1’utilisation de systemes de contact optique

multicouches ne permet pas I’amélioration de la collection de lumiere.
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Figure 3.20 : Les modéles avec différents types de contact optique simulés.

Tableau 3.10 : Les résultats des simulations avec les modeéles OS 1-3.

Indice de Proportion entre la Angle Proportion entre la
réfraction de la quantité des photons émis limite quantité des photons
colle optique pour | dans le cristal et ceux qui dans du émis dans le cristal et
le modele OC1 sont arrivés a I’intérieur cristal, ceux qui sont enregistrés
de la colle optique, % degrés dans I'APD, %
15 1,7+0,1 44 0,97 + 0,04
1,7 2,301 52 1,4+0,04
19 2,701 62 1,6 + 0,05
2,1 33+0,1 72 1,8+ 0,05
La modele OC2 22+0,1 52 0,81+ 0,04
La modele OC3 22+0,1 52 0,77+0,04

’ 4 Avec une couche de
quartz supplémentaire

08 + Sans couche de quartz| |
supplémentaire

L’integrale normalisée sous le pic

06
0.4
t H 3 |
ry
02 T T T
La fenétre de TYVEK Tedlar Tedlar TEDLAR noir
2424 mm2 TCW20BE3 TWH10BE3

La matiére autour de la fenétre de 10*10 mm?2

Figure 3.21 : Résultats des mesures faites pour la détermination de I’influence d'une
plaque de quartz supplémentaire installée sur la fenétre de sortie du cristal de

10%10 mm? qui est emballé par des matiéres différentes.
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CHAPITRE 4
LA CERTIFICATION DES PARAMETRES DE SCINTILLATION DE
CRISTAUX DE PWO PENDANT LEUR PRODUCTION EN SERIE

4.1 Particularités de certification des cristaux de tungstate de plomb pour

le projet de CMS pendant leur production en série

La production des scintillateurs de tungstate de plomb pour la construction de ’'ECAL
de la collaboration CMS est caractérisée par la particularité que la production en chaine doit
fonctionner avec une production maximale pendant plusieurs années pour produire les 83000
cristaux de PWO sans emmagasinage de la marchandise produite. Cela signifie qu’un défaut
durant 1’étape de production des cristaux peut causer de sérieux inconvénients pendant la
construction du détecteur et peut influencer de maniere critique négative le travail de toute la
collaboration. Alors, la production et la livraison des cristaux ont besoin d’étre suivies avec
un systéme de mesures bien organisé qui fournit une production efficace des cristaux avec les
parametres requis en assurant un minimum de retours.

Les données expérimentales pour les propriétés physiques des cristaux scintillants de
tungstate de plomb ont permis d’organiser un protocole de mesures nécessaires a exécuter
avant la production des cristaux, pendant la production des cristaux, pendant la production des
éléments scintillants (usinage), leur livraison et leur exploitation. On peut diviser toutes les
mesures nécessaires en deux groupes, le premier nous 1’appellerons mesures de certification et
le deuxieme nous I’appellerons mesures de contrdle.

Les mesures de certification. Nous définissons par 1a une série de mesures spécifiées
qui fournissent des données pour le client, dans notre cas les experts de la collaboration de
CMS, permettant d’accepter les cristaux pour le détecteur. Cette série de demandes est formée
par le client en fonction des besoins du détecteur et dans le cas de CMS elle inclue une
spécification des parametres mécaniques (les dimensions et forme ainsi que les tolérances
acceptées), des spécifications optiques et scintillantes (le spectre d'émission, la transmission
pour différentes longueurs d'ondes optiques mesurées le long du cristal et transversalement, la
quantité de lumiere émise, la cinétique de scintillation et la non-uniformité de quantité de
lumiere émise) qui sont décrits dans le paragraphe suivant.

Les mesures de controle. Elles sont définies comme une série de mesures spécifiées
qui fournissent des données avec lesquelles le producteur peut vérifier la reproductibilité des

cristaux de tungstate de plomb et des éléments scintillants produit dans le cadre des
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spécifications commandées par le client. Les mesures de contrdle incluent alors les mesures
de certification aussi bien que la série des mesures supplémentaires aident a la reproductibilité
des parametres des cristaux pendant tout le temps de la production. En effet, les mesures de
contrdle doivent fournir des informations sires pour comprendre 1'évolution de la technologie

de production pendant la fabrication des cristaux, en particulier, pour CMS.

4.1.1 Spécification sur les parametres scintillants des cristaux de PWO

du projet de CMS

Dans le cadre des travaux pour la construction du calorimetre électromagnétique de
haute précision de CMS, les parametres les plus importants des cristaux de PWO ont été
définis dans les références suivantes [13, 28, 110] et peuvent se diviser en 4 grand groupes :

1. Le controle visuel de la qualité optique.

C'est la procédure standard pour choisir des cristaux avec un étiquetage correct et sans
défauts macroscopiques comme des bulles, défauts laiteux etc.

Pendant le contrdle visuel de la qualité optique il faut vérifier que :

- un code-barres individuel est installé dans la bonne position ;
- il n'y a pas de défauts mécanique visibles comme des amorces de fentes, égratignures,
inégalités, taches, craquelures ;
- il n'y a pas de voiles ou de défauts dans le coeur du cristal ;
- un cristal doit étre transparent et sans coloration ;
- toutes les faces du cristal sauf une, spécifique en fonction du type de cristal, doivent
étre polies.
2. Les dimensions et forme ainsi que la rugosité des surfaces des éléments de PWO
doivent étre dans les tolérances acceptées a savoir :
- les longueurs et les largueurs des cristaux doivent correspondre a celles qui sont
spécifiés pour chaque type de cristaux avec des tolérances +0 mm, -0,1 mm ;
- les tolérances sur les angles des faces <2 mr ;
- les planéités de toutes les faces du cristal sont moins que + 0,02 mm ;
- les chanfreins sont de 0,3 jusqu'a 0,7 mm ;
- les rugosités des faces polies : Ra < 0,020 pm ;
- les rugosités de la face non-polie : Ra < 0,20 pm.
3. Spectres de Transmission Optique.

La transmission transversale. Les spectres Sont mesurés transversalement a I’axe du

cristal sur environ 10-20 points le long de I’élément. Ces données permettent de contrdler la

non uniformité de transmission provoquée par une éventuelle déviation de la qualité de la
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technologie et des matieres premieres. Ce parametre permettra de rejeter les mauvais cristaux
et de prévoir la tenue des cristaux aux radiations.

La transmission transversale doit étre mesurée avec une erreur absolue de + 0.5% dans
tout la région du spectre (de 300 a 700 nm) avec un minimum de 10 points le long du cristal.

La transmission longitudinale. Les spectres sont mesurés le long des éléments
scintillants pour déterminer la longueur d'atténuation de la lumicre dans le spectre de
scintillation. Ce parametre peut étre utilisé pour 1'uniformisation de la collection de lumiere
dans les €éléments scintillants. En principe on peut recalculer la transmission longitudinale a
partir des résultats de mesure de la transmission transversale. Mais dans le cas du PWO il est
impossible d’utiliser cette méthode parce que la réflexion de Fresnel depend de l'orientation
de I’axe optique du cristal [110]. Normalement, l'orientation des axes de croissance des
cristaux est connu relativement a 1’axe cristallographique a dans des limites de £ 5%. Les
limites de la transmission longitudinale sont :

- T =10% pour des longueurs d'ondes de 350 nm ;

- T =55% pour des longueurs d'ondes de 420 nm ;

- T =2 65% pour des longueurs d'ondes de 600 nm ;

- la pente du bord du spectre de transmission longitudinale mesurée dans la région
des longueurs d'ondes de 340 a 380 nm doit étre S > 1,5%/mm. Cette dernicre
condition peut servir comme critere de controle de la tenue aux irradiations. Ce
critere est encore en cours d’évaluation.

4. Les caractéristiques de la quantité de lumiére émise, de la non-uniformité de
quantité de lumiere émise et du temps d'émission de scintillations.

La quantité de lumiére émise. C’est une mesure de l'efficacité de transformation de
I'énergie des radiations ionisantes en énergie des photons de lumiere visibles par le PM ou la
photodiode a avalanche (APD). La quantité de lumiere émise est exprimée en photoélectrons
par MeV en tenant compte des efficacités quantiques des détecteurs.

La quantité de lumiere émise est mesurée en plus de 10 points le long du cristal avec
une évaluation de la non-uniformité de la quantité de lumiere émise précise a 0,1% par
longueur de Xo.

Comme nous 1’avons vu (voir le paragraphe 3.3) la valeur de la quantité de lumicre
émise doit étre supérieure a 8 photoélectrons/MeV dans le cas d’une mesure effectuée par un
PM XP2262, quand toute la face arriere du cristal est en contact optique avec la photocathode
(la fenétre de sortie est de 24x24 mm?) a travers de la graisse optique d'indice de réfraction
n=1,5 (par exemple Rhodorsil) et avec un temps d'intégration de 100 ns, a la température de

18 °C, quand la source d'irradiation est 2 80 mm de la face de sortie du cristal. Dans les
101



mémes conditions de mesure, si I’on tient compte du dommage des cristaux sous irradiation,
on peut établir une valeur minimale de la quantit¢ de lumicre émise mesurée de
10 photoélectrons/MeV.

La non uniformité de la quantité de lumiere émise (LYN). C’est le changement
relatif de la quantité de lumiere émise le long de 1'élément de scintillation. Habituellement,
c'est une dépendance des valeurs de la quantité de lumiere émise en fonction de la position de
la source, mesurées en plusieurs points (10 ou plus) le long du cristal. Ce parametre a une
influence significative sur la précision des mesures de 1'énergie des particules enregistrée par
des détecteurs scintillants qui travaillent en régime d’absorption totale. LYN peut étre
exprimé en % par unité de longueur de radiation.

Une valeur supérieure de la non uniformité de la quantité de lumicre émise a été fixée
a 0,35%/Xy (voir le chapitre 3) et habituellement, elle est mesurée pour deux régions : de 35 a
115 mm et de 115 a 185 mm de la face avant du cristal.

La cinétique de scintillation. C’est une caractéristique qui décrit le changement de la
valeur de la quantité de la lumiere de scintillation émise avec le temps apres 1’impulsion
d'excitation. Habituellement, elle représente la forme de I'impulsion de scintillation en
fonction de temps enregistrée par une certaine méthode. En utilisant les parameétres de
I'impulsion de scintillation il est possible de déterminer la quantité de la lumiere émise dans
une porte de durée choisie et d'évaluer la probabilité de 'empilement pour une rapidité de
comptage spécifique du détecteur. Les parametres de la cinétique de scintillation peuvent étre
présentés comme les temps d'émission des composants de la lumiere de scintillation et de
leurs amplitudes ou comme un certain nombre de photons de scintillation émis pendant les
durées choisies.

La cinétique des scintillations doit satisfaire au critere suivant : le rapport entre les
quantités de lumiere émise mesurées avec des temps d'intégrations de 100 et de 1000 ns doit
excéder les 90%. La postluminescence doit étre < 0,5% de 1'amplitude de pic d’émission de
spectre sous l'irradiation de la source de ®Co avec un taux de comptage de 1 MHz.

Tenue a l'irradiation. Dans le cas de la production des cristaux en série, il est assez
difficile d'organiser de telles mesures pour chaque élément du PWO, en raison de
I’importance des ressources humaines nécessaires. Néanmoins seulement certains cristaux
provenant de lots différents peuvent étre testés en détails a la tenue aux radiations, les autres
devant étre évalués par des mesures de certification de routine et par la corrélation de
différents parametres avec la tenue aux irradiations quand cela est possible [28,108].

Pour étre considérés comme résistants aux radiations les cristaux doivent satisfaire aux

conditions suivantes :
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I'absorption induite dans le cristal apres saturation doit rester i < 1,5 m* 2 la
longueur d'onde de 420 nm dans les conditions d'irradiation latérales avec une
source de *Co pour une puissance de dose absorbé de plus de 10 krad/heure et
pour une dose absorbée de plus de 50 krad ;

- la chute de la quantité de lumiere émise doit étre inférieure a 6% pour une
l'irradiation frontale de la source de ®®Co avec une puissance de dose absorbée de
plus de 15 rad/h et une dose absorbée de plus de 200 rad ;

- Il'absence de constantes de relaxation de dommages plus courtes que 1 heure.

Comme on peut voir, ces demandes de tenue aux irradiations sont moins

contraignantes que celles qui ont été énoncées dans le paragraphe 3.3. La raison de

cette différence est que notre évaluation a €tabli des limites supérieures des parametres

des cristaux qui correspondent aux conditions les plus dures d'exploitation des certains

éléments du calorimetre électromagnétique.

Notre étude a montré que les spécifications requises pour les cristaux du calorimetre de
CMS, concernant la quantité de lumiere émise, de cinétique de scintillation et de tenue aux

irradiations sont parfaitement adaptés (voir les paragraphes 1.5, 2.3).

4.1.2 Méthodes et moyens pour les mesures de certification des

parametres des éléments scintillant de PWO

Les méthodes pour mesurer la quantité de lumiére émise et la non-uniformité de la
quantité de lumiere émise :

Les mesures de la quantité de lumiere émise peuvent étre effectuées par la méthode de
spectroscopie des amplitudes en utilisant une source radioactive. Un systeme de ce type de
mesures a été décrit dans le paragraphe 2.1.2.

Les mesures de la quantité de lumiere émise (LY) et la non-uniformité de quantité de
lumiere émise (LYN) peuvent étre effectuées en utilisant la forme du spectre ou la position du
pic photoélectrique, avec des approximations appropriées et des extrapolations au besoin. Par
exemple, s’il est assez bien séparé des événements Compton et du bruit du PM, la position de
pic de photoabsorption totale Ng, dans le spectre d’amplitude des photons du ®Co, est
proportionnelle a la quantité de lumiere émise LY = C X N¢o, ou C est un coefficient de
calibrage.

Comme la quantit¢é de lumiere émise pour le PWO est relativement petite
(5-20 ph.e/MeV, c.-a-d., 6-24 photoélectrons dans le pic d'absorption totale du *Co),
I'emballage réfléchissant du cristal et le couplage optique entre le cristal et le P.M. sont
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fortement nécessaires. Ces conditions diminuent de maniere significative la flexibilité et la
rapidit¢é de cette méthode de mesure et apportent des incertitudes systématiques
supplémentaires. Cette méthode est acceptable pour des mesures dont la rapidité n’excede pas
2 ou 3 cristaux par heure.

Une autre méthode de mesure est la méthode des coincidences retardées qui est utilisée
dans le systtme ACCOS en utilisant le spectre de la cinétique de scintillation (voir
paragraphe 4.2).

La mesure de la cinétique des scintillations.

La méthode de comptage de « un photon » est connue et utilisée pour les mesures de
faibles signaux dans la spectroscopie optique et pour mesurer la quantité de lumiere émise.
Dans ce cas la lumiere des scintillations est réduite jusqu'a un niveau tel que les impulsions de
PM de un-photon sont résolues en temps sans empilement. Dans ce cas on mesure la vitesse
de comptage qui, apres substraction du bruit, est proportionnelle a la quantité de lumiere
émise. Cette approche est utilisée pour procéder a la mesure de la cinétique de scintillation, on
utilise la méthode qui s’appelle la méthode du «démarrage — arrét » ou méthode des
coincidences retardées [114,115] - largement appliquée pour les mesures de la durée des
émissions de scintillations. La diminution de I'amplitude de scintillation en fonction du temps
mene a l'augmentation de 'intervalle de temps moyen entre l'irradiation du PM par les
photons différents. Alors, on mesure le temps d'arrivée des photons différents apres
l'excitation initiale. On utilise une source d’annihilation comme le *Na qui émet
simultanément dans deux directions opposées deux gammas d’annihilation avec une énergie
de 511 keV. L'un des deux peut étre utilis€ dans un canal de démarrage pour produire un
repere de 1’instant de I’excitation ; tandis que le second excite la scintillation dans 1échantillon
étudié, scintillation qui est détectée dans le canal d'arrét.

Les méthodes de 1'étude de tenue du PWO aux irradiations :

Le systtme de contrdle de la tenue des cristaux aux radiations doit satisfaire aux
conditions suivantes :

— il doit pouvoir effectuer des mesures de cristaux de grandes tailles (230 mm) aussi

bien que des échantillons spéciaux ;

— les transmissions optiques doivent étre mesurées pour des longueurs d'ondes

spécifiées et pendant des cycles de mesures courts ;

— parce que le dommage induit par les radiations dépend de intensité d'irradiation il

faut effectuer des mesures dans des conditions réelles. C’est a dire avec des

intensités de radiations de 15 a 100 rad/h, ce qui correspond aux conditions réelles
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des expériences prévues. Il faut ainsi faire un systeme approprié qui travaille en
continu (jusqu'a quelques jours) en régime automatique ;

— le systeme doit effectuer les mesures de plusieurs cristaux en méme temps.

Les méthodes et le systeme pour le contréle de la tenue du PWO aux irradiations ont
¢été décrit en détails dans le paragraphe 2.1.2 [40,46].

Les mesures de la transmission optique.

Le spectre régulier de transmission optique du cristal de PWO se compose d'un
plateau dans l'intervalle de 500-700 nm suivi d’une courbe de transmission décroissante lisse
dans la région au-dessous de 500 nm.

Des spectrophotometres du type de Cary 1E (Varian) doté d’un équipement
supplémentaire spécial développé pour [I’installation d'échantillons longs (jusqu'a une
longueur de 230 mm) ont été utilisés pour la mesure des spectres de transmission
longitudinale des cristaux en laboratoire.

Pour le contrdle de la transmission optiques de la production en série nous avons
utilisé des spectrometres optiques compacts développés spécialement comme composantes du
systtme ACCOS qui est décrit ci-dessous.

Les mesures de forme géométrique et des dimensions.

Pour faire les mesures des dimensions et de la planéité des surfaces on peut appliquer
les moyens standard utilisés déja dans la production des barres de laser. Bien que ces
méthodes puissent étre utilisées dans les conditions de la production en série, il a été décidé
d'utiliser une machine 3D, qui permet de mesurer dans les conditions de production une série
de formes compliquées avec une grande précision. Parmi les nombreuses machines existant
sur le marché avec des précisions équivalentes, le choix de la machine de Johannson [116] a
été fait en raison de sa facilité d’adaptation avec 1’ensemble compact des instruments de

mesures optiques.

4.1.3 Méthodes et moyens pour les mesures de controle des parametres

scintillants des éléments de PWO

Discutons les mesures qui, ensemble avec les mesures de certification, forment le
groupe des mesures de contrOle. Il est raisonnable de parler au sujet de ces mesures
supplémentaires nécessaires dans I'ordre chronologique de la chaine de production
technologique.

Le controle des parametres de la matiére premiere pour la croissance des cristaux.
On peut effectuer le contrdle des parametres de la matiere premiere par les méthodes de

I'analyse chimique ou par les mesures des parametres des cristaux-pilotes qui sont produits

105



dans chaque série de matiere premiere. Les parametres suivants doivent étre déterminés avant
acceptation de chaque série de matiere premiere a la production :

1. la conformité de la pureté de la matiere premiere avec les demandes techniques de
pureté de la matiere premiere concernant différents €éléments (notamment les
éléments du groupe du fer, des terres rares, du molybdene) ;

2. la conformité de la matiere premiere avec les demandes techniques pour la
granularité ;

3. la conformité de la matiere premiere avec les demandes techniques concernant la
présence de composés organiques.

En principe, on peut controler ces trois types de parametres par la combinaison des
méthodes de l'analyse de GDMS (Glow Discharge Mass Spectrometry), de la microscopie
optique et de l'analyse chimique. Pour le deuxieme et le troisieme type le producteur peut
faire des mesures par lui-méme, mais le premier type d'analyse doit étre confié a une
compagnie spécialisée dans 1'analyse comme, par exemple, a Shiva Technology (France).
Dans ce cas, en tenant compte de I’éloignement de I’exécuteur de I'analyse de GDMS, la
fourniture des conclusions d'expert peut étre retardée de 2-3 semaines, ce qui est inacceptable
dans les conditions de la production en série.

C’est pourquoi nous avons proposé d'utiliser la production de cristaux-pilotes de petite
taille. Dans les conditions de la production en série leur production prend seulement 2-3 jours
avec I'utilisation d’un four et seulement 5 a 6 tirages par mois sont nécessaires pour une
production de 700 a 800 cristaux par mois et une livraison de matiere premiere par lots de
400 kg.

Les mesures de la transmission optique, de la cinétique des scintillations et de la tenue
aux irradiations des cristaux-pilotes permettent de qualifier les parametres nécessaires de la
matiere premiere.

La transmission optique donne une information sur la présence d’éléments du groupe du
fer dans les cristaux, en particulier du fer dans les états de valence 2 et 3.

La cinétique des scintillations donne de l'information sur la présence du molybdene
dans la matiere premiere.

Les mesures de la transmission optique induite permettent de connaitre quels types de
centres de dommage apparaissent dans le cristal. La comparaison de la forme du spectre et de
I'amplitude de I'absorption induite permet de détecter la présence des impuretés
hétérovalentes, comme Eu, Yb, Fe, Cu [39].

Le controle de technologie.
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Le suivi des consignes technologiques est un point important dans la reproductibilité de
la production et constitue la discipline technologique.

Un tel contrdle est réalisé par 1'analyse des données obtenues pendant la certification. Il
semble raisonnable d'effectuer I'analyse dans les trois directions suivantes :

1. Le calcul de parametres certifiés moyens par lots de livraisons mensuelles chez le client.
L'analyse des valeurs moyennes permet d'évaluer des tendances d'évolution de la
production.

2. L'analyse des valeurs moyennes des parametres des cristaux scintillants obtenus pendant
une certaine période, par exemple, durant chaque mois pendant I'année, pour chaque four.
Une telle analyse permet de s’assurer du bon suivi du processus technologique ainsi que
du maintien des performances du matériel impliqué.

3. L'analyse des parametres et des conditions de production des cristaux qui n'ont pas passés
la certification pour empécher la production de cristaux avec une qualité non-satisfaisante.

Le controle de la tenue des cristaux aux irradiations.

La tenue des cristaux aux irradiations est le parametre le plus critique qui détermine le
fonctionnement du calorimetre a long terme avec la résolution énergétique acceptable. C'est
pourquoi, une attention considérable a été donnée a 1'élaboration des méthodes de contrdle
assurant la minimisation de la quantité de cristaux instables sous radiation pour le calorimetre.

Il est impossible de faire des mesures de tenues aux irradiations pour tous les cristaux
livrés. Alors, pour I'évaluation de la tenue des cristaux aux irradiations nous utilisons la pente
du bord de spectre de transmission longitudinale mesurée dans la région de longueurs d'ondes
de 340 a 380 nm (voir paragraphe 3.1.1 et Figure 4.6 a). En méme temps il semble
raisonnable d'effectuer des mesures supplémentaires de la tenue aux irradiations pour une
partie des cristaux scintillants avec le schéma suivant :

a)  Apres le changement de matiere premiere il faut faire des mesures d'absorption
induite avec les parties hautes des cristaux pour la premicre et la derniere
acceptable cristallisation. Cela demande de mesurer 10 parties hautes dans
chaque lot de 100 cristaux.

b)  Dans le cas ou une des mesures de 1’étape (a) a donné une valeur d'absorption
induite proche de la limite supérieure de la spécification pour une des
longueurs d'ondes spécifiées, des contrdles aléatoires des cristaux longs sont
nécessaires .

Le controle durant le montage du détecteur.
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Ce controle est réalisé par I’analyse d'incidents lors de l'installation des cristaux dans le
détecteur, qui ont causé leur destruction. Cette analyse doit permettre de corriger les fautes
typiques qui ont provoqué la destruction des éléments.

Le controle de 1'évolution des parametres des cristaux au cours de leur utilisation a
long terme.

Ce contrdle est effectué sur les données de monitoring optique des cristaux [47] et

proposé pour suivre 1’évolution inévitable des propriétés de détection des cristaux.

4.1.4 Algorithme de selection des cristaux scintillants pour leur
utilisation dans le calorimetre électromagnétique dans les conditions de
la production en série

Toutes les mesures nécessaires a la certification et au contrdle peuvent étre effectuées
dans le cadre du schéma de controle présenté dans la Figure 4.1. Ce schéma prévoit la
participation aussi bien du producteur que de l'utilisateur des cristaux. D'autre part, une telle
coordination pendant la production en série permet de standardiser les niveaux d’éxécution
des décisions. La hiérarchie d’exécution des décisions est présentée dans la Figure 4.2.

Comme on peut le voir sur ce schéma, dans un premier niveau, qui fonctionne a I’Usine

Techno-chimique de Bogoroditsk, il y a I’analyse des cristaux-pilotes avec les moyens de
mesure de laboratoire et avec un systeéme de contréle de tenue aux irradiations basé sur une
source de “’Co, ainsi que le contrdle aléatoire des matieres premieres avec la méthode GDMS.
Ensuite 1'Institut de Recherche des Problemes Nucléaires (INP), comme organisation d'experts
indépendants, qui possede tous les outillages d’analyse nécessaires et le personnel qualifié,
fournit l'analyse et la vérification aléatoire des données obtenues. Si les résultats sont
satisfaisants ce lot de matiere premiere est accepté pour la production des cristaux.

Dans un deuxiéme niveau, les cristaux du lot produit passent par la certification avec le

systtme ACCOS-2 qui est installé a 1’usine, et aussi le contréle aléatoire de tenue aux
irradiations. L'INP fait 1'analyse des résultats qui sont fournis a I’usine. Sur la base de ces
résultats pour chaque cristal on prend la décision pour leur livraison au CERN. L'INP fournit
les résultats d'analyse des cristaux livrés au CERN.

Dans un troisieme niveau, le centre régional (actuellement le laboratoire 27 du CERN)

procede a I’enregistrement et au contrdle visuel de tous les cristaux livrés. Ensuite, avec le
systtme ACCOS-1 qui est similaire au systtme ACCOS-2 on procede a une certification des
cristaux ainsi qu’a des tests aléatoires du comportement des cristaux en faisceau de particules
en utilisant le systeme de controle établi aupres de la ligne de faisceau X5 au CERN dans
I’installation GIF (General Irradiation Facility). Apres ces opérations on classe tous les
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cristaux suivant leurs parametres. Le Laboratoire 27 du CERN avec I'INP procedent alors a
I'analyse des donnés obtenues. Sur la base des résultats de chaque cristal la collaboration
CMS au CERN décide de la possibilité d'utilisation des cristaux dans les modules du
détecteur.

Alors le schéma de coordination de toutes les parties proposées et I'échange de données

opportunes doivent fournir une production satisfaisante pendant le long temps nécessaire.

CERN
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Figure 4.1 : Le schéma de controle des parametres des cristaux de PWO.
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Acception des cristaux pour montage dans le détecteur

o

$ CONFIRMATION
* C(Certification aléatoire des cristaux avec ACCOS 1

NIVEAU < Mesures aléatoire de tenue aux radiations des cristaux livrés
3 * Tri des cristaux pour montage dans les modules de détecteur

o

Acception des cristaux pour livraison

o

T CERTIFICATION
* Certification des cristaux produit avec ACCOS 2 dans 'usine
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Acceptation de production des cristaux

L]
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NIVEAU -+ Croissance des cristaux-pilotes
1 * Mesures des parametres de scintillation

* Mesures de la tenue aux radiations (pour les éléments et les
parties hautes)

* Tests aléatoires de pureté de matiere premiere par la méthode
de GDMS.

Figure 4.2 : Hiérarchie d’exécution des décisions.

4.2 ACCOS - le systeme automatique de controle de la qualité des cristaux

pendant leur certification

Un systeme de controle de la qualité des cristaux, adapté a une utilisation dans les

conditions de production en série doit étre automatisé au maximum afin de réduire l'influence
du facteur humain et doit pouvoir fournir une productivité d'au moins 40 cristaux par jour.
Ces systemes doivent étre produits et installés dans les usines de production de cristaux et

dans les centres régionaux pour le contrdle et la certification des cristaux. [13,110,117,118]
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Un systeme de ce type doit étre facile a utiliser et demander un minimum de personnel
technique. L'installation du systeme ne doit pas demander de dépenses supplémentaires sur les
zones de fonctionnement, tel que reconstruction pour les besoins de sécurité pendant les
travaux avec la radioactivité, avec les lasers, les produits chimiques, etc. Des telles dépenses
supplémentaires en ingénierie additionnelle, matériel et formation du personnel (service de
stireté de radioactivité, automatisation insuffisante etc.) contribueront au prix final des
cristaux. Pour la méme raison un tel systeme ne peut contenir de matériel et d’équipements
coliteux tels que des spectrometres universels de luminescence, des monochromateurs, des
sources d’impulsion de rayons X ou des microtrons etc., tout matériel qui peut néanmoins étre
utilisé, si disponible sur place, pour des mesures complémentaires.

Pendant la construction des calorimeétres dans les années antérieures, comme le
calorimetre électromagnétique de la Collaboration L3, qui consistait en 12000 cristaux de
BGO seulement, les méthodes de laboratoire décrites plus haut ont été utilisées pour la
certification des cristaux. Cependant, dans le cas du projet CMS la situation est completement
nouvelle, et 1'utilisation des méthodes de laboratoire est pratiquement impossible a cause de
leur productivité peu élévée, du prix élevé des appareils spéciaux et de la nécessité de
I'organisation des conditions spécifiques de leur utilisation, et aussi de la nécessité de la
formation et de I’emploi de beaucoup de personnel de haute qualification pour travailler avec
ces appareillages.

Nos études ont tenu compte de ces aspects spécifiques et nous proposons des solutions
pour atteindre nos buts dans un environnement industriel.

Pour la future production en série la conception d’un systeéme automatique de controle
des cristaux (Automatic Crystal COntrol System - ACCOS) adapté a été proposé par INP
(Minsk, Belarus), LAPP (Annecy-le-Vieux, France) apres consultation des besoins du CERN
(Geneve, Suisse) pour la certification des cristaux dans les conditions de production en série
[46,110]. Des méthodes spécifiques ont €té proposées et des composants spéciaux, en
particulier des spectrophotometres compacts associé a un logiciel dédié basé sur LabVIEW,
ont été développés.

Le systtme ACCOS est étudié pour effectuer des mesures de forme et de dimension,
de transmission optique longitudinale et transversale, des mesures de cinétique de
scintillation, de quantité de lumiere émise et de leur non-uniformité en mode automatique
dans le cadre d’un équipement complexe unique avec logiciel dédié.

Une fonction importante du concept d’ACCOS est I'unification des parametres a
certifier par I’utilisation de méthodes et d’appareils identiques qui permet de fonctionner avec

une base de données unifiée dans le cadre du programme C.R.L.S.T.A.L. [119,120], tout en
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possédant la faculté de fonctionner seul si nécessaire. Enfin, mais non moins important, la
fiabilité et les prix minimaux doivent étre pris en considération autant que possible apres
satisfaction des besoins scientifiques et techniques nécessaires.

Le systtme a été €élaboré de fagon modulaire en utilisant autant que possible des
éléments standards qui peuvent étre achetés dans l'industrie et des éléments spécifiques pour
I’exécution d’études spéciales dont I’installation prévoit un démontage et un remplacement
facile. En outre, la structure du systeme a été prévue afin de pouvoir étre équipé par des
instruments supplémentaires pour les mesures complémentaires qui peuvent étre intégrées a la
demande par la suite.

Les cristaux de tungstate de plomb sont assez fragiles et peuvent étre endommagés
facilement. Par suite, leurs manipulations doivent étre minimisées. Pour cela les cristaux sont
installés dans des supports spéciaux sur un plateau tournant de distribution. Les cristaux
restent immobiles relativement au plateau pendant tout le cycle de mesures et les
spectrometres se déplacent le long de chaque cristal en mesure. Cette solution a requis le
développements de spectrometres spéciaux. Dans I’outillage développé le positionnement
précis des cristaux, relativement aux appareils de mesures, est assuré.

Tout le systeme avec la machine 3D est installé dans une piece thermostabilisée et
isolée de la lumiere.

Pour la certification de la durée d'émission des scintillations et de la quantité de
lumiere émise nous avons utilis€ la méthode des coincidences retardées (la méthode de
«démarrage — arrét »). Dans les conditions de petite quantit¢é de lumiere la vitesse de
comptage dans le canal d'arrét est proportionnelle a la quantité de lumiere €mise par le
scintillateur. Ce fait a été utilisé pour la détermination de la quantité de lumiere émise par
l'intégration des spectres d'émissions des scintillations. Au contraire de la méthode de
détermination du pic d’absorption totale dans le spectre d'amplitudes, dans la méthode de
«démarrage — arrét » il n’est pas nécessaire d’utiliser de graisse optique pour un couplage ou
d'emballage avec du matériel réflechissant pour les cristaux. La détermination de la valeur
absolue de la quantité de lumiere émise est réalisée par la comparaison avec le résultat de
mesure d’un cristal étalon, dont la quantité de lumiere émise a ét€ mesurée par la méthode
d’analyse d'amplitudes en laboratoire. Ce cristal qui demeure sur le dispositif est remesuré a
chaque cycle de mesure pour un nouveau lot de cristaux et permet de contrdler la stabilité des
différentes fonctions de la machine.

Le schéma du spectrometre est présenté dans la Figure 4.3.
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Figure 4.3 : Le schéma du spectrometre de « démarrage — arr é& » du systeme ACCOS.

Le canal de démarrage du spectrometre comprend un PM Hamamatsu R5900
28x28x20 mm? avec une sensibilité spectrale étendue a la région ultraviolette couplé a un
scintillateur de BaF, de 20x20x20 mm?®. Une source de gamma d’annihilations de “Na avec
une activité de 200 kBq est installée le plus pres possible du scintillateur et produit environ
20000 signaux par seconde. Pour faire des mesures de non uniformité de quantité de lumiere
émise le long du cristal, le PM de démarrage avec la source sont montés sur un support
mobile et sont intégrés au mouvement du spectrometre optique transversal qui se déplace le
long du cristal. Le canal d'arrét est fait avec un PM Hamamatsu R5900 28x28x20 mm?® avec
un faible courant d’obscurité. La différence des temps entre le moment d’excitation et
I’instant d’arrivée du photon individuel émis par le cristal, mesuré par un convertisseur temps-
digital (TDC) a arrét unique avec rejets des possibles arréts multiples. Ce type de TDC a été
choisi en fonction des parametres de la cinétique des cristaux du tungstate du plomb. Comme
I’analyse le montre 1'utilisation d’un TDC a arréts multiples est la meilleure méthode quand la
composante de scintillation la plus rapide est beaucoup plus longue que le temps mort du
canal d’arrét (ce n’est pas le cas pour le PWO) mais le TDC a arrét unique avec rejets des
arréts multiples est le meilleur choix, quand la composante rapide dans la scintillation est
inférieure ou comparable avec le temps mort du canal d’arrét, comme c’est le cas du
scintillateur de PWO [115,121].

La distance entre la photocathode du canal d’arrét et la face arriere du cristal est
environ 10 mm, dans ces conditions, la quantité moyenne de signaux dans le canal d'arrét (c.-

a-d. des photons des scintillations enregistrés) est de 0,3 par excitation pour les PWO avec la
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quantité de lumiere émise la plus €levée. La vitesse de comptage des évenements utiles (c.-a-
d. des photons de scintillations du PWO qui sont enregistrés dans de spectre d'émission) est de
800 - 1200 coups par seconde, ce qui permet d'acquérir un spectre avec une bonne statistique
en 1 minute. La résolution en temps du spectrometre est de 1 ns.

La cinétique de scintillation typique du cristal de PWO est présentée dans la
Figure 4.4 (a), et son intégrale, calculée par le logiciel analytique du systtme ACCOS - dans

la Figure 4.4 (b).
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Figure 4.4 (a, b) : La cinétique de scintillation typique du cristal du PWO (a) et son
intégrale (b).

Pour la certification des transmissions optiques des cristaux on utilise des
spectrometres optiques, dont la mise au point a pris en compte les considérations suivantes :
Parce que le PWO est un cristal biréfringent et que les formes des éléments scintillants, bien
que simples, sont assez variées et non symétriques, il faut utiliser des photodétecteurs avec
une large acceptance. Ainsi I'utilisation de matrices de photodiodes n’est pas appropriée.
D’un autre coté, le spectre de transmission du PWO n'a pas de bandes d'absorption étroites
alors il n’est pas nécessaire de faire des mesures avec un grand nombre de longueurs d'ondes.
Pour reconstituer le spectre on peut mesurer le spectre de transmission sur quelques longueurs
d'ondes sélectionnées ce qui permet de diminuer le temps des mesures. Dans les spectrometres
optiques du systeme ACCOS on fait des mesures pour les longueurs d'ondes 330, 340, 360,
380, 405, 492, 620, 700 nm. Le systeme optique du spectrometre transversal est présenté dans
le Figure 4.5. Le spectrometre optique inclut une lampe halogene de puissance de 20 W, un
collimateur a 4 lentilles, 3 objectifs, un disque rotatif avec 10 positions (8 filtres
interférentiels, une position de calibrage, une position de z€ro), un miroir de mise au point, un
modulateur, une photodiode Hamamatsu S6337 de 20x20 mm? de sensitivité spectrale
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étendue dans la région ultraviolette et des modules électroniques d’amplification des signaux
et de synchronisation de lecture de I’ADC. Les dimensions du spectromeétre sont
70x80%220 mm?> pour un poids approximatif de 600 g. Cette construction trés compacte
permet de faire rapidement les déplacements entre les positions de calibrage et de mesures.
Pendant le fonctionnement, le disque en rotation installe successivement les filtres
interférentiels sur le faisceau de lumicre, et permet la mesure du signal a la longueur d'onde
choisie. Le temps de mesure est d’environ 0,5 s pour une longueur d'onde. Le cycle de mesure

total prend 5,5 s, y compris la mesure de calibrage.

iacti Objectif
Miroir Modulateur Objectif Filres

) Lamp¢]
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Figure 4.5 : Le systeme optique du spectrometre transversal.

Les spectres typiques de transmission optique des cristaux de PWO mesurés le long
(a) et transversalement (b) par rapport a [’axe du cristal sont présentés dans la
Figure 4.6 (a, b). On peux voir la distribution des valeurs des longueurs d'ondes AA des
spectres de transmission, mesurés transversalement par rapport a I’ axe du cristal, et la pente
du bord du spectre de transmission, mesuré le long du cristal.

Apres 1’analyse des différentes possibilités pour la certification des parametres
géomeétriques nous avons choisi une machine 3D TOPAZ 7 de Johansson [116] qui permet
des mesures dimentionelles avec une précisions de = 5 pm, comme la plupart des machines
équivalents mais offrant une géométrie plus ouverte permettant une intégration plus compacte
de I’ensemble de mesure optique associé (spectrometres et cinétique).

Le développement du logiciel a été fait pour un processeur Pentium avec le systeme de
Microsoft Windows NT®,

La partie logicielle du niveau le plus interne inclut les pilotes des appareils spéciaux et
les librairies dynamique, problemes-orientées, qui gerent la communication et les échanges
des données entre les drivers d'appareils et la couche supérieure du logiciel. Microsoft Visual
C++ a été choisi pour le développement des pilotes d'appareils spéciaux et des librairies
dynamiques problemes-orientées. Le logiciel de la couche supérieure fournit I’interface
utilisateur pour l'acquisition, et I'analyse des données aussi bien que pour leur sauvegarde et

leur présentation. Ce logiciel inclus aussi le support de communication avec la base de
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données C.R.I.S.T.A.L. qui peut produire en fonctionnant dans ce mode une liste de taches
pour le systeme de mesures et sauvegarder les résultats de mesures. Le logiciel de la couche

supérieure a été développé avec le systeme LabVIEW.
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Figure 4.6 : Les spectres typiques de transmission optique de cristaux de PWO mesurés

le long (a) et transversalement (b) par rapport a I’axe du cristal.

4.3 L'analyse des parametres des éléments scintillants de PWO obtenus

dans les conditions de production en série

4.3.1 L'étude de la reproduction des résultats de mesures obtenus avec

l'aide du systeme ACCOS

Une des demandes les plus importantes présentées pour le systtme ACCOS est la
reproductibilité des résultats de mesures. On a procédé a des séries de mesures consacrées a
I'étude de la reproduction des résultats obtenus. Au cours de ces tests les mesures étaient
reprises plusieurs fois avec entre elles des arréts des spectrometres pendant différents
intervalles de temps (de la dizaine de minutes jusqu'a deux jours) [122].

Pour 1'étude de la reproduction des résultats de la mesure de la quantité de lumiere

émise et de la cinétique de la quantité de lumiere émise on a possédé a une série de
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10 mesures. Dans la Figure 4.7 (a, b) sont présentés les résultats typiques de la mesure de la
quantité de lumiere émise (a) et de la cinétique de la quantité de lumiere émise (b), obtenus
pour le cristal numéro 2098R pour la position de la source de gamma a 135 mm de la face
avant du cristal. Pour tous les cristaux étudiés 1'erreur absolue de la mesure de la quantité de
lumiere émise n'a pas excédé 0,6%, (par intégration du spectre de la cinétique de scintillation
sur 200 ns) et l'erreur de la mesure sur le temps d’intégration de la cinétique, pour collecter

95% de la lumiere de scintillations émise, n'a pas excédé 3%.
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Figure 4.7 (a) : La quantité de lumiere émise, obtenue dans une série de 10 mesures pour

le cristal 2098R pour la position de la source a 135 mm de la face avant du cristal.
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Figure 4.7 (b) : La cinétique de la quantité de lumiére émise, obtenu par une série de
10 mesures pour le cristal 2098R pour la position de la source a 135 mm de la face avant

du cristal.
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Pour 1'étude de la reproductibilité des résultats des mesures de la transmission optique
le long de 1'axe du cristal on a procédé a une série de 19 mesures.

Dans la Figure 4.8 est présenté un histogramme typique des variations des résultats
des mesures de la transmission optique longitudinale pour le cristal 2098R a la longueur
d’onde de 380 nm, qui est critique pour la méthode indirecte d'estimation de la tenue aux
irradiations (voir le paragraphe 4.2.1). Dans le Tableau 4.1 sont présentées les erreurs
moyennes des mesures de transmission optique longitudinale du cristal pour les longueurs
d’ondes mesurées. Les erreurs de mesure pour les longueurs d’ondes 330 et 340 nm n'ont pas
été incluses dans le tableau, puisque a ces longueurs d’ondes la transmission du cristal PWO

avec une longueur de 230 mm est proche de zéro.

Tableau 4.1 : Les erreurs des mesures de la transmission optique le long de 1'axe du

cristal pour toutes les longueurs des ondes mesurées.

La longueur d'onde, nm 360 380 405 420 450 492 620 700

L'erreur moyenne, % 0,53 0,3 2,1 1,4 0,4 0,7 2,0 0,4

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17 18 19
Numéro de mesure

Figure 4.8 : La transmission optique longitudinale pour le cristal 2098R a la longueur de

I'onde de 380 nm, mesurée pour une série de 19 mesures.

Pour le spectrometre de mesure de la transmission optique le long de 'axe du cristal
on a procédé a 1'étude supplémentaire de l'erreur sur la mesure de la ligne de base du
spectrometre . Pour cela on fait une série de 15 mesures de la transmission optique sans cristal

a travers l'intervalle aérien entre 1’objectif de sortie et le photorécepteur.
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Dans la Figure 4.9 est présenté I’ histogramme des variations des résultats de mesures
de la transmission optique a travers l'air pour toutes les longueurs d’ondes contrdlées. L'erreur

moyenne pour I’ensemble des longueurs d’ondes est de 0,4 %.
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Figure 4.9 : La transmission optique de 1'air pour toutes les longueurs d’ ondes

controlées mesuré dans une série de 15 mesures.

Pour 1'étude de la reproduction des résultats de la mesure de la transmission optique
transversale du cristal on a procédé a une série de 10 mesures.

Dans la Figure 4.10 est présenté 1’histogramme typique des variations des résultats des
mesures de la transmission optique perpendiculairement a 1'axe géométrique du cristal 2098R
a la longueur de l'onde de 405 nm, qui correspond au point de passage de la courbe de
transmission, mesuré perpendiculairement a l'axe du cristal, sur plateau de la courbe de
transmission. Dans le Tableau 4. les erreurs moyennes des mesures de la transmission optique

transversale pour les longueurs des ondes mesurées sont présentées.

Tableau 3.2 : L'erreur des mesures de la transmission optique transversale pour toutes

les longueurs d’ondes mesurées.

La longueur d'onde, | 330 | 340 | 360 |380 |405 |420 |450 |492 |620 | 700

nm

L'erreur moyenne, % | 3,0 04 0,3 0,3 04 0,6 0,3 0,5 0,3 0,4
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Figure 4.10 : La transmission optique en direction perpendiculaire vers l'axe
géométrique du cristal 2098R a la longueur de I'onde de 405 nm mesurée dans une série

de 10 mesures.

Ainsi, les données présentés dans ce paragraphe, confirment une trés bonne
reproduction des résultats des mesures faites avec l'aide du systtme ACCOS et permettent
d’accepter le systeme pour la certification des cristaux de PWO dans les conditions de

production en série sur le long terme.

4.3.2 Les résultats préliminaires des mesures de certification des cristaux

de PWO avec l'aide du systeme ACCOS au CERN

Les premiers tests des cristaux de PWO par le systeme ACCOS sur une grande échelle
ont été faits en vue du réglage de la procédure de certification de routine des parametres des
cristaux et pour I’essai du systeme. Dans ces tests on a utilisé les cristaux de PWO produits
dans le cadre de la préparation de la production en série des cristaux de PWO dans 1'usine
technochimique de Bogoroditsk. Au total on a utilisé 35 longs cristaux de PWO au cours des
tests, dont 20 cristaux du premier lot de 100 cristaux de préproduction de masse préliminaire
livré au CERN [46,122-124)].

Les résultats obtenus sont présentés sous forme d'une série d’histogrammes des
distributions des valeurs des parametres certifiés des cristaux, y sont figurés également les
limites d’acceptation établies dans [28].

La Figure 4.11 (a, b) présente les résultats des mesures de la quantité de lumiere émise
(a) et de la cinétique de scintillation (b) des cristaux de PWO. Comme on le voit, tous les

cristaux étudiés satisfont aux demandes de spécifications selon ces parametres.
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Figure 4.11 (a, b) : La distribution de la quantité de lumiére émise (a) et de la cinétique

de scintillation (b) des cristaux de PWO.

La Figure 4.12 (a, b) présente les résultats des mesures de la non-uniformité de la
quantité de lumiere émise pour deux régions : de 35 jusqu'a 115 mm (a), et de 115 jusqu'a
185 mm (b) de la face avant du cristal. Comme on le voit, la non-uniformité de la quantité de
lumiere émise de la plupart des cristaux étudiés dépasse les limites de la spécification.
Cependant, les cristaux donnés n'ont pas passé la procédure d'optimisation de la
non-uniformité de la quantité de lumicere émise. Au moment des tests la procédure spéciale de
traitement des cristaux en vue d’obtenir un niveau acceptable de la non-uniformité de la

quantité de lumiere émise des cristaux se trouvait encore a un stade de réglage au CERN.
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Figure 4.12 : La distribution de la quantité de lumiere émise pour deux régions : de 35

jusqu'a 115 mm (a), et de 115 jusqu'a 185 mm (b) de la face avant du cristal.
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La Figure 4.13 (a-c) présente les résultats de 1'étude de la transmission optique des
cristaux du PWO, mesurée le long de l'axe pour les longueurs des ondes 350 nm (a),
420 nm (b) et 600 nm (c). La Figure 4.13 (d) présente les résultats des études de la pente du
bord du spectre de transmission le long de 1'axe du cristal dans la région des longueurs des
ondes de 340 jusqu'a 380 nm. Comme on voit, la plupart des cristaux étudiés satisfont aux

demandes de spécifications selon ces parametres.
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Figure 4.13 (a - d) : La distribution de la transmission optique des cristaux du PWO,
mesurée le long de I'axe, pour les longueurs d’ondes 350 nm (a), 420 nm (b), 600 nm (c)
et la pente du bord du spectre de transmission, mesuré le long de 1'axe, dans la région

des longueurs d’ondes de 340 jusqu'a 380 nm (d).

Dans la Figure 4.14 sont donnés les résultats des études de la dispersion des valeurs
des longueurs des ondes AA des spectres de transmission transversale, au niveau de
transmission T =50% pour les cristaux produits au cours du réglage de la technique de
production (a) et des cristaux du premier lot de 100 cristaux de production en série (b). La
plupart des cristaux étudiés du premier lot de production en série satisfont aux demandes des

spécifications selon ce parametre.
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Figure 4.14 (a,b) : La dispersion des valeurs des longueurs des ondes A\ des spectres de
transmission transversale, au niveau de transmission T = 50% pour les cristaux produits
au cours du réglage de la technique de production (a) et des cristaux du premier lot de

100 cristaux de la production en série (b).

Au cours des ces tests, une attention spéciale a été portée a la comparaison des
résultats de mesures des parametres des cristaux obtenu avec l'aide du systtme ACCOS et
ceux obtenu par les méthodes standards utilisées dans les études de laboratoire.

La Figure 4.15 présente la corrélation entre les résultats des mesures de la quantité de
lumiere émise des cristaux par le systtme ACCOS et par le systeme d'analyse d'amplitude
avec un PM XP2262 avec couplage par une graisse optique et emballage de cristaux au
Tyvek®. Le résultat de I'approximation par une fonction linéaire est aussi présenté.

La Figure 4.16 présente la corrélation entre les résultats des mesures de la
non-uniformité de la quantité de lumiere émise pour deux régions de 35 jusqu'a 115 mm (a),
et de 115 jusqu'a 185 mm (b) de la face avant du cristal obtenu avec le systtme ACCOS et
avec le systeme d'analyse d'amplitude avec un PM XP2262. Le résultat de 1'approximation par
une fonction linéaire est aussi présenté.

Comme on le voit, il y a un bon accord entre les résultats obtenus a 1'aide du systéme
ACCOS et a l'aide des méthodes d’études standards de laboratoire.

Ainsi, il est établi que 1'approche proposée pour la certification des cristaux du PWO
avec le systtme ACCOS, et ses équipements associés, permet de faire une certification siire et

efficace des scintillateurs pour la construction du détecteur ECAL de CMS.
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Figure 4.15 : La corrélation entre les résultats des mesures de la quantité de lumiére

émise par les cristaux sur le systeme ACCOS et sur un systeme d'analyse d'amplitude

avec un PM XP2262.
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Figure 4.16 : (a, b). La corrélation entre les résultats des mesures de la non-uniformité
de la quantité de lumiére émise pour deux régions de 35 jusqu'a 115 mm (a), et de 115
jusqu'a 185 mm (b) de la face avant du cristal obtenu sur le systéeme ACCOS et sur le

systéeme d'analyse d'amplitude avec un PM XP2262.
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4.3.3 Les mesures de controle de la tenue aux radiations des cristaux de
PWO pendant la préparation de la production en série et au cours de la
production et I’évaluation d’efficacité de méthodes d’analyses rapides de
controle de la tenue des cristaux de PWO aux radiations

Les études de la tenue des cristaux du PWO aux irradiations (principalement aux
gammas) ont été faits en vue de la stabilisation de la technologie de la croissance des cristaux
avec une tenue aux radiations reproductible et du contrdle des éléments de PWO pour
I'assemblage du premier supermodule du calorimetre électromagnétique de CMS. Pour ces
tests on a utilisé les parties hautes des cristaux du PWO produit a 'usine techno-chimique de
Bogoroditsk (Russie) dans le cadre de la préparation de la production en série et la production
du premier lot de la pré-série des éléments de PWO. On a étudié au total plus de 900 cristaux.
Une telle approche nous a permis de comparer la méthode de contrdle de la tenue aux
radiations par la mesure de 1'absorption induite dans la partie haute du cristal avec le controle
des parametres d’un long cristal.

La particularité des méthodes de production des cristaux de PWO procede par tirage
d’une relativement petite quantité de masse de fonte cristalline pendant une cristallisation.
Dans ces conditions le rapport entre la masse du cristal et la masse de la fonte, est en général
inférieur a 0,2, et le rapport entre la surface libre de la fonte et la surface du cristal est assez
grande et supérieur a 5. Cela signifie qu’a chacune des cristallisations il est nécessaire de
corriger la fonte par correction du rapport steechiométrique des composants. Cependant, avec
I'augmentation de la quantité des recristallisations, I'accumulation des défauts augmente, ce
qui est inacceptable du point de vue de la tenue aux irradiations pour les cristaux avec des
numéros de cristallisation €élevés . Nous avons défini une limite du nombre de cristallisations,
qui est acceptable du point de vue de la spécification de CMS ECAL concernant la tenue des
cristaux aux radiations [125].

Les Figures 4.17 (a, b) montrent la dépendance de la valeur moyenne de 1'absorption
des cristaux, induite par irradiation, en fonction des numéros de cristallisation (a) et le
diagramme 3D de la distribution des cristaux selon la valeur de l'absorption, induite par
irradiation, en fonction du numéros de cristallisation (b) pour les cristaux obtenus pendant
I'optimisation des conditions de production. On voit, qu'avec 'augmentation du numéro de
cristallisation, la part des cristaux avec une haute tenue aux irradiations diminue, et que
I'absorption induite moyenne augmente. Nous avons établi, que du point de vue de la tenue
aux radiations, la septieme cristallisation est la limite acceptable pour la production des

cristaux qui assure une croissance d’au moins 50% des cristaux avec une tenue aux radiations
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acceptable. D'autre part, le numéro limite de cristallisation acceptable peut étre augmenté par
l'utilisation des moyens étudiés de dopage des cristaux. Nous démontrerons cela avec
I'exemple de cristaux, dopées avec du La et des cristaux avec double dopage de La et de Nb.
Dans la Figure 4.18 (a, b) sont présentés la dépendance de la valeur moyenne de
I'absorption des cristaux, induite par irradiation, en fonction du numéro de cristallisation (a) et
le diagramme 3D de la distribution des cristaux selon la valeur de I'absorption, induite par
irradiation, en fonction du numéro de cristallisation (b) pour les cristaux obtenus dans les
optimisées en stoechiométrie conditions de la production avec un dopant (lanthane). On voit,
que dans ce cas, la neuvieme-dixieme cristallisation est la limite acceptable pour la production

des cristaux.
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Figure 4.17 (a) : La dépendance de la valeur moyenne de I'absorption des cristaux,

induite par radiation, en fonction du numéro de cristallisation pour les cristaux obtenus

pendant I'optimisation des conditions de production.
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Figure 4.17 (b) : La distribution des cristaux selon la valeur de 1'absorption, induite par
radiation, en fonction du numéro de cristallisation pour les cristaux obtenus pendant

I'optimisation des conditions de production.
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Figure 4.18 (a) : La dépendance de la valeur moyenne de 1'absorption des cristaux,
induite par radiation, en fonction des numéro de cristallisation pour les cristaux obtenus

dans les conditions optimisées de la production avec un dopant (lanthane).
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Figure 4.18 (b) : La distribution des cristaux selon la valeur de 1'absorption, induite par
radiation, en fonction des numéro de cristallisation pour les cristaux obtenus dans les

conditions optimisées de la production avec un dopant, lanthane.

Comme nous avons étudié (voir paragraphe 2.3) la compensation effective des défauts
qui peut étre atteinte par le dopage des cristaux avec du La et du Nb ensembles, comme il
résulte du modele du dommage par irradiation dans les cristaux de PWO, présenté au
paragraphe 2.3. La Figure 4.19 (a, b) présente la dépendance de la valeur moyenne de
I'absorption des cristaux, induite par irradiation, en fonction des numéros de cristallisation (a)
et le diagramme 3D de la distribution des cristaux selon la valeur de I'absorption, induite par
irradiation, en fonction des numéros de cristallisation (b) pour les cristaux avec le double

dopage. Dans ce cas, la neuvieme cristallisation est aussi la limite acceptable pour la

production des cristaux.
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Figure 4.19 (a) : La dépendance de la valeur moyenne de 1'absorption des cristaux,

induite par radiation, en fonction des numéro de cristallisation pour les cristaux avec un
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Figure 4.19 (b) : La distribution des cristaux selon la valeur de 1'absorption, induite par

double dopage.
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En dehors de I'utilisation des matieres premicres propres, au cours de la production il
est prévu d'utiliser pour la production les parties des cristaux détériorés durant les diverses
étapes de la production, ainsi que les parties de lingots coupés pendant le traitement
mécanique. Apres le nettoyage préliminaire de maniere chimique, pulvérisation et
homogénéisation, ces parties de monocristaux sont utilisés pour la production de nouveaux
cristaux. Nous avons établi, que de tels cristaux sont essentiellement aussi satisfaisants envers
les spécifications. La Figure 4.20 (a, b) présente la dépendance de la valeur moyenne de
I'absorption des cristaux, induite par irradiation, en fonction des numéros de cristallisation (b)
et le diagramme 3D de la distribution des cristaux selon la valeur de I'absorption, induite par
irradiation, en fonction des numéros de cristallisation (c) pour les cristaux produits a partir des
matieres premieres de récupération déja dopées avec deux dopants.

Comme on le voit a partir de la Figure 4.20 les cristaux des sept premieres
cristallisations au moins, qui sont produits de matiere premicre de récupération nettoyée et
homogénéisée, ont aussi des parametres acceptables, cependant de tels cristaux doivent passer

un contrdle plus soigné.
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Figure 4.20 (a) : La dépendance de la valeur moyenne de I'absorption des cristaux,

induite par radiation, en fonction des numéro de cristallisation pour les cristaux

produits avec des matieres premieres de récupération dopées.
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Figure 4.20 (b) : La distribution des cristaux selon la valeur de 1'absorption, induite par
radiation, en fonction des numéro de cristallisation pour les cristaux produits avec des

matiéres premieres de récupération dopées.

Ainsi est montré, que, par la compensation des défauts, dans les cristaux endommagés
par radiation, on réussit a augmenter la limite acceptable du nombre des cristallisations
jusqu'a neuf, augmentant beaucoup l'efficacité de 1'utilisation des matieres premieres.

Les études effectués selon le schéma décrit ci-dessus ont permis d'optimiser les
méthodes de production des scintillateurs du PWO avec divers types de dopages. Dans la
Figure 4.21 (a) et dans le Tableau 4.3 sont présentés les résultats des études de I'évolution de
l'absorption, induite par irradiation, des cristaux avec un double dopage pendant cinq
trimestres . Dans Figure 4.21 (b) dans le Tableau 4.4 sont présentés les résultats des études de
I'évolution de 1'absorption, induite par irradiation, des cristaux produits avec des matieres
premieres de récupération déja dopées. Sur les graphiques on présente le changement pendant
quinze mois des valeurs moyennes sur dix cristallisations de l'absorption induite par
irradiation. On voit que les cristaux produits en 1999 se distinguent non seulement par une
meilleure tenue aux irradiations, mais que, et c’est particulicrement important, la dispersion

de la valeur de 1'absorption induite a beaucoup diminuée.
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Figure 4.21 (a) : Les valeurs moyennes sur les premieres dix cristallisations de

I'absorption induite par irradiation, des cristaux avec double dopage.
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Figure 4.21 b : Les valeurs moyennes sur les premieres dix cristallisations de
I'absorption induite par irradiation pour les des cristaux produits avec des matieres

premieres de récupération dopées La.
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Tableau 4.3 L'évolution de I'absorption induite par irradiation des cristaux avec un

double dopage pendant cinq trimestres.

Trimestre I1t. 1998 III t. 1998 IV t. 1998 It.1999 I1t. 1999

<Ak>, m™ 0,89 £ 0,33 0,42 £ 0,46 0,72 £ 0,58 0,36 +0,19 0,50 £ 0,26

Tableau 4.4 L'évolution de 1'absorption induite par irradiation des cristaux, produits a

partir de matieres premieres de récupération dopées pendant cinq trimestres.

Trimestre IT t. 1998 IIT t. 1998 IV t. 1998 It.1999 II t. 1999

<Ak>, m™ 1,21 £ 0,60 0,63 +£0,39 0,46 £ 0,42 0,57 £0,26 0,75 £0,24

Discutons la question de l'efficacité de l'optimisation obtenue pour la tenue aux
radiations et comparons les méthodes proposées de controle de la tenue aux radiations des
cristaux, en se basant sur les corrélations trouvées (voir Figures 2.14, 2.15 dans le paragraphe
2.3). L'utilisation pour le calorimetre de cristaux avec une tenue aux radiations plus mauvaise
que le niveau de la spécification est définie par l'erreur de la mesure de la quantité de lumiere
émise et de 1'absorption optique induite par radiation et l'erreur de la corrélation trouvée entre
le changement de la quantité de lumiere émise sous l'effet de radiation par la gerbe des
€électrons des cristaux longs ( 230 mm) et 1'absorption optique induite par radiation de gamma
de basse énergie (~ MeV) de cristaux longs ( 230 mm), ainsi que l'erreur de la corrélation
entre 1'absorption optique induite par radiation de gamma de basse énergie des cristaux longs
et des échantillons extraits des parties hautes des cristaux. De plus, la quantité de cristaux non
conformes qui va se trouver dans le calorimetre électromagnétique peut €tre estimée a partir
de la distribution trouvée de 1'absorption induite par radiation des cristaux et de 1'erreur de sa
mesure.

Dans la Figure 4.22 (a,b) il y a les distributions selon l'absorption optique induite par
radiation de 300 échantillons extraits des parties hautes des cristaux produis avant
I'optimisation de la tenue aux radiations (a) et 300 cristaux longs, produits apres l'optimisation
de la tenue aux radiations (b).

La distribution des cristaux, optimisés selon leur tenue aux radiations, est approximée
par une fonction de distribution normale. La forme de la distribution des cristaux non
optimisés suivant la tenue aux radiations montre, a notre avis, la présence de deux phases en

proportions non-controlées qui sont décrites dans le paragraphe 2.2. Nous supposons que la
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présence des deux pics reflete la distribution de 1'absorption induite dans les cristaux voisins

du scheelite et du scheelite pure, avec le maximum de la distribution des cristaux de la

structure du scheelite déplacé vers le domaine des plus petites valeurs, par conséquent de plus

petite concentration des défauts dans ce type de cristaux (voir Fig. 2.7 dans le paragraphe 2.2).
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Figure 4.22 (a). La distribution selon I'absorption optique induite par radiation a la

longueur d'onde 420 nm de 300 échantillons extraits des parties hautes des cristaux
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Figure 4.22 (b). La distribution selon I'absorption optique induite par radiation a la

longueur d'onde 420 nm de 300 cristaux longs, produits apres 1'optimisation de la tenue

aux radiations.
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La distribution dans la Figure 4.22 (a) est approximée par la fonction de type :

43 x—0.43,, 48 x—=1.29,,
—F———exp(-2 + exp(—2 +
0.2y1t/2 P2 0.2 ) 0.474/11/ 2 P2 0.47 )%) (a.1)
x—2.05)2) '

0.75y1/ 2 0.75

Fi(x) =

et la distribution dans la Figure 4.22 (b) est approximée par la fonction de type :

x—-0.9
exp(=2(

_ 18 2
Fz(x)—m 06 %) (4.2)

Ou X est la valeur de 'absorption induite par radiation.

Les mesures de 1'absorption induite par radiation des échantillons extraits des parties
hautes des cristaux étaient faites sur un spectrometre Varian Cary 1E, de plus, 'erreur de la
mesure 01 est mesurée par nous expérimentalement et fait 2%.

Les mesures de 1'absorption induite par radiation des cristaux longs étaient faites sur
l'installation expérimentale décrite dans le paragraphe 2.1, l'erreur de la mesure 0, mesurée
expérimentalement par nous est de 1%.

La valeur de I'absorption induite par radiation des cristaux longs Akgy est liée a la
valeur de 1'absorption induite des échantillons extraits des parties hautes des cristaux Akigp

comme :
Aksy = NAKiop (4.3)

Ou n = 1,45+0,01, l'erreur du coefficient de corrélation présenté dans la Figure 2.15,
03 = 1%. La distribution de l'absorption induite dans les cristaux en utilisant la mesure des
cristaux longs (pleine dimension) est en bon accord avec celle obtenue a partir de la mesure
des échantillons de contrdle. L'erreur statistique de la différence entre les deux distributions

est alors:

04= \/(Aktopl)2 mj12 + 022 + 032 =1,98% (4.9

Les mesures de la chute de la quantité de lumicre émise des cristaux longs étaient
faites sur l'installation expérimentale décrite dans le paragraphe 2.1, 1'erreur de la mesure Os
mesurée par nous expérimentalement est de 1%.

La valeur de la chute de la quantité de lumiere émise des cristaux longs Al est liée a la
valeur de la perte de transmission optique AT déterminée par 1'absorption induite due aux
radiations (voir paragraphe 3.3) comme :

Al = BAT (4.5)
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Ou B = 0,81£0,01, l'erreur du coefficient de corrélation, amené dans la Figure 2.14
06 = 1%.

La distribution de chute de la quantité de lumiere émise dans les cristaux longs est en
bon accord avec celle obtenue a partir de la mesure de la perte de la transmission optique des
échantillons de contrdle. L'erreur statistique de la différence entre les deux distributions est

aors:

07 = \/(AI ')2 @42 +052 +062 =2.14% (46)

Alors de (4.1 - 4.6) on peut estimer les probabilités d'installation de cristaux non
conformes dans le calorimetre et la probabilité de rejet d’un bon cristal.

La quantit¢é moyenne de cristaux non conformes qui peut étre installés dans le
calorimetre, N, est définie par convolution de la fonction de distribution des cristaux selon la

valeur de l'absorption induite F(X) et G(X-Xo) :
X
N = [F(X)G(Xx— Xg)dx 4.7
0

Ou G(x-xo) est la fonction de la réponse du systeme de mesure, qui représente la

fonction normale de la distribution :

_ 2
G(x%0) = Go— jﬁ exp(- (XZGEO) ) (49)

Ou Gq est un coefficient de normalisation, O est un erreur de la méthode de mesure, Xg
est la valeur limite admissible de I’absorption induite, qui dans le cas de la méthode de mesure
de 1'absorption induite des cristaux longs vaut 1,5 m'l, et dans le cas de la méthode de mesure
de I'absorption des échantillons extraits des parties hautes des cristaux vaut 1,05 m™ (voir le
paragraphe 4.1.1).

La quantité moyenne de bons cristaux, qui peuvent étre rejetés, M :

M = XjnF(x)G(x - Xg)dx (4.9
X0
Ou X est la valeur maximale de l'absorption induite, pour les cristaux analysés
Xm=3,3m™.
Ayant mis (4.1), (4.2) et (4.8) a (4.7) et (4.9) apres les transformations évidentes nous
obtenons les intégrales, qui ont été calculées par la méthode numérique des trapezes. L'erreur
de l'estimation inclue l'erreur statistique, qui fait 6%, l'erreur de l'intégration numérique, 1%,

et I'erreur de I'approximation de la fonction de la distribution estimé par nous égale a 2%.
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Nous estimerons la moyenne de cristaux non conformes dans le calorimetre et la
moyenne des bons cristaux rejetés pour les cristaux non optimisés et optimisés selon la tenue
aux radiations.

Pour le cas de la distribution des cristaux selon la tenue au radiation, comme dans la
Figure 4.22 (a), c'est-a-dire avec l'utilisation de la méthode de contréle de la tenue au
radiation par la mesure de 1'absorption des échantillons extraits des parties hautes des cristaux
non optimisés, prenant 0 = 07 et Go= 5,85 nous obtenons pour les 300 cristaux étudiés
I'estimation de la quantité moyenne de cristaux non conformes, qui peut étre installés dans le
calorimetre N1 = 13248 et l'estimation de la quantité moyenne de bons cristaux, qui peuvent
étre rejetés M = 140£9.

En prenant en considération que le nombre des cristaux dans le calorimetre égale
83000, nous obtenons pour tout le calorimetre Ny = 372542390 et M1 = 39448+2530. Cela
signifie que sans optimisation faite de la tenue aux radiations des cristaux, méme avec le
contrdle de tous les cristaux selon les échantillons, il est en principe impossible de fabriquer
un calorimetre avec la stabilité demandée dans les conditions d’irradiation.

Apres l'optimisation de la tenue aux radiations des cristaux, c'est-a-dire dans le cas de
la distribution, comme dans la Figure 4.22 (b), avec 'utilisation de la méthode de contrdle de
la tenue aux radiations selon la mesure de I'absorption induite des échantillons extraits des
parties hautes des cristaux, prenant 0 = 07 et Gp = 0,46, nous obtenons pour les 300 cristaux
I'estimation de la quantité moyenne de cristaux non conformes, qui peuvent étre installés dans
le calorimetre Ny = 1,15+0,07 et 1'estimation de la quantité moyenne de bons cristaux, qui
peuvent étre rejetés My = 0,77+0,05, et pour tout calorimetre 1'estimation donne N, = 320121
et My =213+14.

Avec l'utilisation de la méthode du contréle de la tenue aux radiations selon la mesure

de I'absorption des cristaux longs, prenant 0 = 0g et Go = 1,22, ou

Og = \/022 +052 +062 =1.73% (4.10)

nous obtenons analogiquement pour les 300 cristaux I'estimation de la quantité moyenne de
cristaux non conformes, qui peut étre installés dans le calorimetre Nz =0,9+0,06 et
l'estimation de la quantité moyenne de bons cristaux, qui peuvent étre rejetés Mz = 0,62+0,04.
Pour tout le calorimeétre nous obtenons 1'estimation N3 = 250+16 et M3 = 172+11.

Ainsi les estimations montrent que les meilleurs résultats pour la prévention de
I’installation de cristaux non conformes dans le calorimetre sont obtenus par un controle de

I'absorption induite des cristaux longs. Cependant, il faut remarquer que le contr6le avec les
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échantillons donne aussi de bons résultats, la quantité de cristaux non conformes fera de
l'ordre de 300. Cela signifie la réduction de l'efficacité du détecteur comprenant 83000
cristaux de 0,4 %, ce qui est acceptable.

Ainsi, du contr6le du dommage par radiation de tous les cristaux par les méthodes
proposées, il est possible de passer vers le contrdle par échantillonnage de la tenue aux
radiations des cristaux, tout en conservant les parametres obtenus de la distribution des
cristaux selon leur tenue aux radiations.

En gardant la technologie dans les cadres assurant la distribution type, montrée dans la
Figure 4.22 (b), il semble possible de faire un calorimetre avec un contenu minimal de

cristaux non conformes et 1'utilisation maximale de bons cristaux.
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CONCLUSION

Au cours de ce travail de these les propriétés des cristaux de tungstate de plomb et les
possibilités de leur application ont été étudiées en vue de leur application a la calorimétrie
électromagnétique, dans les conditions extrémes dans I’environnement en radiations des
nouveaux collisionneurs. Les résultats de ce travail peuvent étre formulés brievement comme
il suit :

1. Un modele sur I’origine des scintillations dans des cristaux de tungstate de plomb et sur
les processus qui affectent leur parametres scintillants, y compris les processus influant sur
leur tenue aux irradiations et la présence de composantes lentes dans les scintillations a été

mis au point. On a montré que dans le cristal il y a au moins trois types des centres
fluorescents: le groupe régulier WO?{, le groupe irrégulier WOj3 avec une lacune d’oxygene
et le groupe irrégulier WO3 avec l'ion d’oxygene déplacé vers une position d'inter-site (défaut
de Frenkel). On a montré que les groupes réguliers WOE_ apportent la contribution

principale a la scintillation, et que les centres basés sur des défauts comme WO3; amenent a
I'extinction de la scintillation de ceux-ci. On a montré que la quantité de lumiere émise par les
cristaux de PWO peut étre augmentée au moins par un facteur 2 par la minimisation dans le
cristal de la quantité de groupes irréguliers basés sur des lacunes anioniques.

On a montré qu'avec la phase de scheelite pure dans les cristaux synthétiques de tungsténe
de plomb se présentent des lacunes cationiques fixées dans la superstructure a la position des
ions du plomb. Une telle phase est appelée par nous comme « voisine au scheelite ». En fait,
les cristaux de PWO, produits par la méthode de Czochralski, sont des solutions solides de
deux phases.

On a montré, que les pertes de la quantité de lumiere émise dans les cristaux de tungsténe
de plomb sous radiation ont lieu par suite du dommage de la transmission optique du cristal,
avec cela la source principale de I'absorption induite sont des centres di-trou basés sur des
lacunes cationiques. Pour la suppression des mécanismes de dommage sous radiation on a
proposé et testé une méthode de compensation des défauts avec l'aide de dopages
supplémentaires par des dopants non-isomorphiques La, Lu, Y, Nb, ainsi que par dopage avec
quelques dopants conjoints énumérés ci-dessus. On a vu que la suppression par un facteur 10
de l'absorption induite dans la bande spectrale de scintillation 350-600 nm est obtenue a la
concentration des activateurs de 70 a 100 ppm.

On a montré que la présence des ions de molybdene dans les cristaux de PWO est la
source principale de postluminescence, des composantes lentes de scintillations et d'extinction

de luminescence des centres réguliers. En plus, aux concentrations de molybdene de 1'ordre de
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100 ppm une composante lente avec un temps caractéristique d’émission de 200 a 300 ns et
une postluminescence avec un temps dans la région de la milliseconde sont présentes dans la
scintillation. Avec l'augmentation de la concentration du molybdene jusqu'a un niveau de
1000 ppm, la postluminescence liée a la présence de molybdene passe dans le domaine des
microsecondes, c'est-a-dire devient une composante lente supplémentaire de scintillation, et

l'extinction de la scintillation devient considérable. En raison de l'extinction de la
luminescence des groupes réguliers par les complexes de Mo Oﬁ_, la part de composantes

rapide, dans la scintillation des cristaux dopées par le Mo, diminue.

2. Dans le cadre du modele d’un calorimetre homogene avec des parametres des détecteurs
identiques on a établi l'influence des valeurs de la quantité de lumicre émise, de la non-
uniformité longitudinale de la quantité de lumiere émise, de la chute de la quantité de lumiere
€émise sous radiation des cristaux PWO, pour la résolution énergétique de calorimetre
électromagnétique, ainsi que l'influence des parametres de cinétique de scintillations a
I’empilement énergétique du signal. On a établi les limites admissibles du changement des
propriétés scintillantes des cristaux de PWO en cours d'exploitation du calorimetre
électromagnétique. On a montré que, pour obtenir une valeur de la composante
photostatistique de la résolution énergétique de 2,3% il faut au moins une quantité de lumiere
émise de 8 phe/MeV (PM XP2262). En conséquence, en tenant compte du changement
admissible de la quantité de lumiere émise sous radiation a cause de chute de la transmission
optique, la quantité de lumiere émise des cristaux doit faire 10 phe/MeV (PM XP2262). Une
absorption correspondante induite des longs cristaux admissible est Aksy = 1,14 m? dans la
bande des longueurs d’ondes de scintillation (350 - 600 nm). Pour la minimisation du niveau
d’empilement énergétique du signal, la présence des composantes lentes dans la scintillation
(t3 = 200 - 300 ns), conditionnée par la présence involontaire des ions de molybdéne est
déterminant. Leur dépot intégral ne doit pas excéder 0,5%. En se basant sur des calculs et les
mesures de cinétique de scintillation des cristaux dopés avec du molybdeéne, on a établi que le
contenu admissible de molybdeéne dans les cristaux pour le calorimetre du projet CMS ne doit
pas étre plus de 5 ppm.

3. Pour l'optimisation de la collection de lumiere et l'enregistrement du signal par un
photodétecteur de petite surface dans le cas de l'utilisation d’un scintillateur biréfringent de
grand indice de réfraction, de grandes dimensions, de forme complexe et émettant une petite
quantité de lumiere, l'utilisation de la concentration du flot fluorescent avec l'aide de
déplaceur de spectre a été€ proposée. On a établi que avec cela la collection de lumiere sur la
photodiode d'avalanche peut étre augmentée par le facteur de 5. Pour la réduction de la non-

uniformité de la collection de lumiere il est proposé d'utiliser d’emballage avec deux couches
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différentes comme Tedlar®-Mylar®. On a étudié I'effet de concentration de la lumiére sortant
du cristal, et en particulier, le déplacement du centre vers la périphérie du maximum du flot de
la lumiere sortant du cristal, dans le cas d'utilisation d’un emballage absorbant de la zone
autour de la fenétre de sortie du cristal.

4.  On a élaboré la base physique de la méthodologie de la sélection des cristaux scintillants
pendant leur production en série pour leur utilisation dans un calorimetre électromagnétique.
Les méthodes proposées permettent de remplacer les études complexes par la composition de
mesures rapides qui garantissent la sélection des cristaux de PWO d'une haute qualité pendant
leur production en série.

Pour le contrdle de la tenue aux radiations des cristaux, la corrélation trouvée entre le
changement de la quantité de lumiere émise sous 1'effet de radiation par la gerbe des électrons
par des cristaux longs et l'absorption optique induite par des radiations gamma de basse
énergie (~ MeV) des cristaux longs, ainsi que la corrélation entre 1'absorption optique induite
par radiation de gamma de basse énergie des cristaux longs et des échantillons extraits des
parties hautes des cristaux, ol la concentration des défauts est minimale.

En se basant sur ces corrélations on a élaboré un schéma du controle des parametres
des cristaux PWO a plusieurs niveaux au cours de la production en série. Le schéma prévoit
des mesures des parametres des cristaux sur tout le cycle technologique : depuis la réception
par l'usine des matieres premieres jusqu’a l'installation définitive du cristal dans le
calorimetre électromagnétique.

L'analyse des distributions expérimentales selon la tenue aux radiations des cristaux
produits avant et apres I’optimisation de la technologie, a permis d'estimer les probabilités de
l'installation de cristaux non conformes dans le calorimetre et la probabilité de rejetions de
bons cristaux par l'application des méthodes de contrdle proposées. Pour le calorimetre
électromagnétique du projet CMS avec un nombre total de cristaux 83000, pour les cristaux,
optimisés pour la tenue aux radiations, le nombre des cristaux non conformes, susceptibles
d’étre installés dans le calorimetre est estimé a 320+21, et la quantité moyenne de bons
cristaux, qui peuvent étre rejetés est estimée a 213+14. On a montré, qu’il est possible de
passer du controle du dommage par radiation de tous les cristaux, au contrdle sélectif de la
tenue au radiation des cristaux, c'est-a-dire de préserver les parametres obtenues de la

distribution des cristaux suivant leur tenue aux radiations.
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