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- Homeland Security (frontieres, aéeroports, nonprolifération)

- Caracteérisation de matériaux radioactifs par la
détermination du flux de neutrons

Les détecteurs les plus communément utilisés :
Compteurs proportionnels a gaz 3He (neutrons thermiques)
= Pénurie

= Des alternatives disponibles :

O Compteurs proportionnels a gaz BF,

O Compteurs proportionnels au Bore

O Scintillateurs
s Scintillateurs organiques
+» Scintillateurs verre sensibles aux neutrons
+» Scintillateurs fibres sensibles aux neutrons
*» Fibres sensibles aux neutrons recouvertes de matériaux scintilla. .o

(Peerani et al. NIM-A 696 (2012) 110-120)
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Introduction

CCateCh LES SCINTILLATEURS ORGANIQUES

Deétection directe de neutrons rapides
= Contrairement au gaz|3He : piscriminationniy v v v/

| Cristaux | Liquides | Plastiques
~

x v
Point Eclair v %
v x v
x v v
x v v
Vieillissement v v ~
Quenching ~ x v
Discrimination n/y v v v ?
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Qu’est-ce qu’un scintillateur ? Systeme moléculaire capable d’émettre
de la lumiere apres interaction rayonnement / matiere

Diagramme de Perrin Jablonski de Molécules fluorescentes
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S, eageszzzzzzzzzgzgss: (ANTON
i2 2 7 % F 9 B4R S VIBRATIONNELLE "y * : :
. S (- 103 T, Transition radiative principale
= W 1
2gd | srzzzzzzzssssst
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S, 8°% \
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SRR S12 S
1 1 » 1 1
AR o
S5 .9 7 g | o
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CZateCh PROBLEMATIQUE

Théorie de Voltz et Laustriat

R. Voltz & G. Laustriat

Radioluminescence des milieux organiques I. Etude cinétique
J. Phys. France, 1968, 29, 159-166

Processus d’ionisation »  Scénario Gamma
« Gamma =2 électrons : .‘
O Peuplement d'états singulets (S) e /.

e Neutrons via protons de recul :

O Peuplement d'états triplets (T) &) (& Scenario Neutron

— a9 gl
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Gamma via électrons de recul :
Effet FOrster
S;2S,: Fluorescence Prompte

>

Effet Dexter *

Neutrons via protons de recul :
Effet Dexter

TTA suivies par S;=S,:
Fluorescence retardée

(TTA = T-T Annihilation)

xcitation/lonisation

5

So SO./_\SA;._

Solvant Fluorophore Fluorophore Solvant

1) Effets Dexter, intermoléculaire
solvant/fluorophore

T1+SO _)SO+T1 T1

\ /\/\" Fluorescence
\/\/\, Retardée

2) TTA intermoléculaire du fluorophore

FLUORESCENCE (~10°-10°® s).

l\w,\ T1+T1 —>SO+S1 SO

0.1

Fluorophore

Dans les liquides et les cristaux cette différence

Tension Normalisée (V)

est marquée au contraire des plastiques

Discrimination n/ly = sur la forme du signal (PSD)

200 300 400 500ns
Temps (ns) —o..wuwr o w2UNEs Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 6
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Ccatech MATERIAUX PLASTIQUES POUR LA PSD List

Références : Brooks, F. D. et al. IRE Trans. Nuc. Sci. 1960, NS-7, 35-38
Zaitseva, N. et al. Nucl. Instr. and Meth. A 2012, 668, 88-93

Nature Plastic 77 ou NE-150 EJ-299-33
Brooks 1960 Zaitseva 2012

Matrice Polymere Polystyréne (PS) Polyvinyltoluene (PVT)
Fluorophore(s) 4-1sopropylbiphényle (1P, 10 wt%) 2,5-diphényloxazole

Primaire(s) & p-terphényle (pT, 35 mg/L) (PPO, 30 wt%)
Fluorophore 1,4-bis-(5-phényl-2-oxazolyl)benzéne 9,10-diphénylanthracene
Secondaire (POPOP, 0,5 mg/L) (DPA, 0,2 wt%)
0.5 i

2 g:; [ 1% PPO i 3

G 01 f L
0(5’ e s mnm o | - s liquides n de

5 04 | 15% PPO - hore prim

e 03 -

< 02t i

§ o1} - Dans les plastiques 2 10 wt% nécessaires
.02 [ I TN SN NN N S I |.t. o

0 100 200 300 400 500 600700 0 100 200 300 400 500 600 700 °

Energy [keVee] EmergyfkeVeels Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 7
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Dicrimination nly

COMMERCIAUX PLAS TIQUES

EJ-200 x
EJ-299-33 /

LIQUIDES / /

BC-501A

DU LABORATOIRE
INNOVANTS

i M. Hamel, P.
Blanc, C.
Dehé-Pittance,
S. Normand,
French Patent
Application
2013,
FR1352072.

@75 mm x 75 mm

DU LABORATOIRE
BROOKS ET DERIVES

@ 49 mm x 8 mm

DU LABORATOIRE
ZAITSEVA : Z-DPA
(Base de

PEJ-299-33)

v

Lt

O 32 mm x 16 mm

Concours Jeunes Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc
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CZateCh DEMARCHE EXPERIMENTALE

Conclusion

Les scintillateurs

Propriétés de discrimination nly

c . Versus :
0 Lommerciaux Caractérisation

o Composition chimique par rayonnements

o Composition chimique

de notre laboratoire

v Brooks

0 Rendement lumineux/scintillation

o0 Comportement des déclins (t)
v Formes brutes
v Zaitseva

0 De la méthode employée
v Innovants

v Intégration de charge

PR 7 v Passage par zéro
,/ ,/
s U

,/ ,I
1’ -~ S Caractérisation par LASER
! 7 Sélection de . .
H 7 Simulation
~—~_ 2 scintillateurs ”: .

~—t d’interactions

rayonnements/matiére
Compréhension des transferts

d’énergie a Porigine de la PSD

=>Synthése de plastiques o Nature des états excités
discriminants ’

o Nature des transferts d’énergie

-

vTTA?
A P’échelle du matériau pour son
integration dans des
systemes pour différentes
applications

Conco

urs Jeunes Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 9
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CZatecCh EFFICACITE DE PSD list

T1-B29-P5

QDeI / QTot

N

o

o
L

ey

o

o
L

0 ~brrrrrrrrrprrrrrrr e
0 100 200 300 400_ 500 600 700 800 900 1000 1100 1200
Energie (keVee)

7005 [T1-B29-P5 Dy—n
FOM @ 500 keVee + 10% FOM = C i
600 |—— Projection P=YYRY R ol SV
8 — Fit Gamma
g 500- |—— Fit Neutrons
L)400—
S
D 300
E \Ly-FWHM ALy-FWHM\
S 200-
zZ
100
0 W LA L L L L L

300 350 400 450
QDeI / QTot
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Ccatech sgulLs D’EFFICACITE DE PSD List

2.60 = E
2.40 3
290 3 Seuil Liquide
- de discrimination n/y excellente
2.00 = FOM ~ 1.7 des 600 keV neutron (100 keVee)
@© 1.803
= =
& 1.603 —=- BC-501A
= - ~7 @ 50 mm x h 50 mm
gt 1.40 — - EJ-299-33
Eo) E @ 50 mm x h 50 mm
o 1.20 = Seuil Plastique EJ-200
Q 100 = de discrimination n/y excellente @ 50 mm x h 50 mm
'5 T 2 FOM ~ 1.2 dés 1.1 MeV neutron (200 keVee)
o) 0.80—=
L 060
0.40 =
0.20 =
0.00 =}»
-0.20 3

100 125 150 175 200 225 250 275 300 325 350 375 400 425 450 475 500
Energie (keVee £ 10%)

Les scintillateurs commerciaux plastiques, EJ-200, EJ-299-33 et le liquide BC-501A constituent
les références en terme d’efficacité de PSD pour un volume de O 50 mm x h 50 mm

Concours Jeunes Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 11
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PARAMETRES IMPACTANT LA PSD I s t

La composition d’un scintillateur est un systeme multi-parameétrique

1. Matrice polymeére (monomeres aromatiques) ou le solvant
Le type de réticulation de la matrice (éventuellement)
2. Fluorophore primaire
3. Deuxieme fluorophore primaire (éventuellement) Nature &
4. Fluorophore secondaire (éventuellement) Concentration

5. Volume

6. Rendement lumineux

Quels sont ceux qui jouent un role dans les
transferts d’énergie qui menent a la PSD ?

Concours Jeunes Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 12
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Ccatech psp: SCINTILLATEURS BASES SUR BROOKS List

2> modifiés jusqu’a devenir stable chimiquement et en termes d’efficacité de PSD

- T0-iP10-pT-P Retrait d T0-iP10-P
) F?"T“flat'o“ FOM @500 keVee £10%  soo' _ - + A1) FOM @500 keVee £10%
@ d origine, —— Projection -4 ’ —— Projection
3 a0 [/ — Fit Gamma FHE primaire = Fit Gamma
S 3001 ---- Fit Neutrons| © - --- Fit Neutrons
[} D 300
o] ©
® 200 | s
- ~ i X
o (=]
= 100 -
0= (AL |. ........................... .,J‘ ................. maaanl 0_1'r1r|'v'uv--|u LU e - -
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. Modification 0=
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- ___FOM @500 keVee +10% ==
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©
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CZateChn psD : SCINTILLATEURS INNOVANTS list

] [FOM @300 keVee|
" ey + T1-B29-P5| [ 8%
€. 300+ s + T1-B17-P5
3 fﬁcﬁ oy L 500
& i i .
B ;{?ﬁ% Fh s -400 Effet de Paugmentation
+ iR F *$=+4.'""+ ++"§:+ -
g F n ozt 300 de la concentration
- + * B
M NG
+ : 4 #,
. % e  L1oo
G—M W

T I I 1 1 1
200 250 300 350 400 450 500

Qpel / QTot

T2-B29-P20

500 —

Formule Innovante > EJ29933 ;.
A 600 keV neutron (100 keVed) |
EJ-299-33: FOM = 0,52
(2 50 mm x h 50 mm)
T2-B29-P20 : FOM = 1,00 |
(ﬁ 30 mmxhb5 mm) ’ e “® Energie (keVee) e
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CZateChn PHOTOLYSE LASER FEMTOSECONDE (PMT) Llist

Electron éjecté dans
un continuum &e-

LASER RADIATION
. Nous observons...
Ti:Sa Chemin
Opti . ae
780 nm pHaue Déclins de
70 fs |
50 pJ a 260 nm Excitation luminescence s
260 nm Scintillateur 8 ssssssssssgssssssssd
— Organique vs densité de
Filtre haut 650 N7 sesk— . .
T - puissance déposée S,
Densité optique s —
Diaphragmes ) . Z
Afin de conclure si... O
PMT - - - S1 EEEEEEE_EEEEEEEEE
H1949-51 PhOtOIOI‘Ilsatlon ::::::_<"::::::::::
. )
suffisante ? =
= fluorescence 9

retardée ? s
0

ETAT FONDAMENTAL

1- Peut-on simuler par LASER des traces denses (neutrons) ?
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Ceatech ILLUMINATION LASER PULSE VS IRRADIATION I l’t

LIQUIDE BC-501A (TRES DISCRIMINANT)

LIQUIDE BC-501A PLASTIQUE EJ-200

Discriminant NON-Discriminant

LASER RADIATION

[— 10 wJ
5uJ

—2uJ
0.2 pJ

0.1

Tension (V)
Tension (V)

0.01-|

|

5 1_? 15 20 25 30
10 15 20 25 30 emps (ns
Temps (ns) ps (ns)

PLASTIQUE INNOVANT T1B17P10

Photoionisation a donné

BTG lieu a de la fluorescence
| -—fg :.:j:BassesAmplitudes retardée (TTA ?)
o 0.2pd

Pour les scintillateurs
discriminants &
Simulation d’interactions
rayonnement/matiere des

10 uJ

Tension (V)

1
— TempainEy » ellis Radioprotection SFRP, Reims, Saclay, France | Pauline Blanc - 16
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50
T1-B17-P20
X o
5
O 304
[}
©
g 20
£
CZ) 10
1 0
300 350 400?\,(““’]) 450 500 550 3(‘)0 3‘50 4(‘)0 4é0 5(‘)0
A(nm)
0 Contribution du biphényle vs [POPOP] 4007 T1-B17-P20
v [POPOP] 0,2 wt% : Non visible ., S0 W
Q. 300
=> transfert rapide vers le POPOP §
o Amplitude relative du PS diminue avec 3 . 2.63ns B
. @
la puissance E
> Suggeérent que le POPOP est peuplé 3 %7
par d’autres états que les singulets

0

2 — Au niveau de quel(s) composé(s) les transferts d‘xé(ﬂrgrgie a
Porigine de la PSD se produisent-ils ?

+ La nature des états m}té&Mi&MniImmprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 17
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Ceatech coNCLUSIONS list

l. Influence de la composition chimique des scintillateurs plastiques
U  Matrice polymere / Réticulation ++
0 [] du fluorophore primaire ++

O [] et nature du fluorophore secondaire dépendent de la combinaison +

Il. Scintillateur plastique discriminant T1-B17-P20 < EJ-299-33 (x1.5 a 2.2 MeV)

U Doper a 29 wt% = x2 en efficacité de PSD

IIl. Simulation traces denses neutrons a 'aide d’un laser femtoseconde

IV. Etats triplets en liquide / Faisabilité d’expériences d’absorption transitoire

Concours Jeunes Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 18
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CZateCh PERSPECTIVES list

. Etude systématique de deux compositions

[PS+biphényle+POPOP] et [PVT+DPA+PPO]

= Fort potentiel de la streak caméra

Il. Benchmark scintillateur plastique vs 3He

Il1l. Poursuivre le développement de matériaux innovants

= Systéemes intégrés

Concours Jeunes Professionnelles Radioprotection SFRP, Reims, France | Pauline Blanc - 19
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FROM RESEARCH TO INDUSTART

Ccatech PpuUBLICATIONS /| BREVET List

vP. Blanc, H. O. Menlove, S. J. Tobin, S. Croft, A. Favalli

« An integrated delayed-neutron differential die-away instrument to quantify plutonium in spent nuclear fuel »
Journal of Nuclear Material Management (JNMM), Spring 2012, Volume XL, No. 3, 70

v'P. Blanc, M. Hamel, C. Dehé-Pittance, L. Rocha, R.B. Pansu & S. Normand

« Neutron/gamma pulse shape discrimination in plastic scintillators: Preparation and characterization of various compositions »

Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A: Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment , 2014, 750, 1 — 11

v'P. Blanc, M. Hamel, L. Rocha, R.B. Pansu, F. Gobert, I. Lampre & S. Normand

« Intrinsic evaluation of neutron/gamma discrimination in plastic scintillators »
Nuclear Science, IEEE Transactions on, 2014, en cours de publication
ORAL INVITE A LA CONFERENCE ANIMMA (Marseilles) - Advancements in Nuclear Instrumentation Measurement Methods and their Applications

v'M. Hamel, P. Blanc, C. Dehé-Pittance, S. Normand, French Patent Application 2013, FR1352072.

v'P. Blanc, P. Sibczynski, J. lwanowska, F. Carrel, M. Hamel, A. Syntfeld-Kazuch & S. Normand

« A fluocarbon plastic scintillator for neutron detection : Proof of concept »

Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A: Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment , soumis

v'P. Blanc, J. Iwanowska, P. Sibczynski, M. Hamel, L. Rocha, R.B. Pansu & S. Normand
« Benchmark of two neutron/gamma pulse shape discrimination efficiency determination methods on the plastic scintillator EJ-299-33 vs home

made compositions »

Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A: Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment , en cours de soumission

v'P. Blanc, M. Hamel, L. Rocha, S. Normand, R.B. Pansu

« Study and understanding of neutron/gamma discrimination in organic plastic scintillators »
ORAL A LA CONFERENCE NSS/MIC (Anaheim) — IEEE Nuclear Science Symposium Record 2012, 1978-1982, Proceeding

v'"M. Hamel, P. Blanc, L. Rocha, S. Normand, R.B. Pansu
« Study and understanding of neutron/gamma discrimination processes in organic plastic scintillators »
CONFERENCE SPIE for Optics and Photonics — 2013, 8710F-8710F-7, Proceeding
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Qu’est-ce qu’un scintillateur ? Systeme moléculaire capable d’émettre
de la lumiere apres interaction rayonnement / matiere

Diagramme de Perrin Jablonski de Molécules fluorescentes

ETATS SINGULETS ETATS TRIPLETS
EXCITES

o RELAXATION

e r,  Transition radiative principale

=fEEooEzZEEEREEIC

Fluorescence

S E PASSAGE
1 %%W’im’ﬁ@aﬂ s1 2> sO

CONVERSION
(1011 -10° s)

INTERNE

ABSORPTION/
EXCITATION (~10°5 )
EXCTINCTION
__DEFLUORESCENCE ___

(~10°-1s)

LUORESCENCE RETARDEE

ETAT FONDAMENTAL

--------- » Désexcitations non-radiatives
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Ccatech PROBLEMATIQUE

Théorie de Voltz et Laustriat

R. Voltz & G. Laustriat
Radioluminescence des milieux organiques I. Etude cinétique
J. Phys. France, 1968, 29, 159-166

Processus d’ionisation

« Gamma = électrons .
O Peuplement d'états singulets (S)

nario Gamma

@

Effet
Forster S,

e Neutrons via protons de recul :
O Peuplement d'états triplets (T)

- rescence
M Prompte

S

Sc

o
m

on/lonisatio

o®On *&

|
#

YORESCENGE (-1

0}
=)
E

—

Solvant Fluorophore

S+ S, —> S+ S,
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L=
CZatech AcQuisITION DE SPECTRES EN ENERGIE list
SCINTILLATEUR 800
ORGANIQUE e Source Na-22
PMT Io 5(’:4Ellk Vi
HT Optimum : :'< 600 o
émissions ~
B 350-430nm 3 c Elq 1
CAEN > Compton — =y |+ _
22Ng WPMT Efficacite (3400 1+Ey T co§9
H-1949-51 quantique o mcC
HT | lanone QE ~25 % ©
8 CE2
0 200 1061 keVee
TIMING AMP E
L | MCA (@)
CANBERRA 2111 T R >
0- T T T T T 1
1000 2000 3000 4000 5000 6000

) Energie via A-max (en Canaux du MCA)
Amplitude Maximum (A-max) X Energie déposée

‘g(—'.—-)

J 1

2 Unite d’énergie
= Electron équivalent (keVee)

0.01

Tension Normalisée (V)

0.001 bl i |

I
0 100 200 300 400 500ns
Temps (ns)
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| Conclusion

Llist

SEP

2 Réponse du PMT
10 " 7 Sans Source
" Sans Scintillateur
o —— Gain =100
S . 3| — Gain =125
Sans Source ‘ 3% — Gain =150
- - - —— Gain =200
Réponse thermo-ionique 2
4 |
du PMT ® 10
O
=
O
Z 1075 {
B Do)
N i g
LO i ey
Abg—o(photongMeV%):— 10-64“"”"" "'[""T""[""T"'V[VVVV{VVVV[VVVV{VVVV!VVVV{VVVV%V‘VVV[VW
PMT . 0 100 150 200 250 300 350 400
800x10° # Canal
- 12x10°
| H
2 | :
8 600 — - 10 o
) o
o =
— - n
Avec Source 22Na mmm) T * 2
= 400 — —
Ay -6 O
0 Q
o
s Laborato ., ®
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- . eVee (@]
Incertitude * 20 % g 6400 ph/ , == 2
** i 2 o
0 T T T T =~ reste=—0
Référence : Bertolaccini et al. 1000 2000 3000 4000 5000 6000
A technique for absolute measurement of the effective photoelectron per keV yield in scintillation counters # de Canal

Proc. Nuclear Electronics Symp., Société Francaise des Electroniciens et des Radioelectriciens, 1968 Soutenance de these, 13/05/14, Saclay,
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CZateCh DISCRIMINATION NEUTRON/GAMMA Llist

Méthode de PSD : Comparaison de ch?rge
1

Reférence T
SCINTILLATEUR

ORGANIQUE retardée |QDC-VME

CAEN 7—3
Porte Temporelle V465

Timing
AMP

i
CANBERRA

=l

PMT
H-1949-51

LASER RADIATION

HT

Anode

Source neutron
2AmBe ~2x107 n/s
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ANALYSE « BRUTE » DE LIMPULSION

Llist

— VS ELECTRONIQUE
N B Déclins BC-501A
| temporels E,> 1 MeVee
= g \ —— Neutrons
% \ GaLr‘nma ‘
) 0.1 y
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E ¢
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z =
c |
-% 0.01— MU
2 - | | ﬁ ' I |
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La meilleure séparation possible
est obtenue

Une adaptation des portes en
fonction de I’énergie de
Pimpulsion permettrait
d’améliorer la séparation
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FROM RESEARCH TO INDUSTART

Clatech CcALIBRATION EN ELECTRON EQUIVALENT

27 241 pmBe ~2x107 n/s 3 T1-B29-P5
Plastique T1-B29-P5 --- Na-22
1907 o o 2 --- Cs-137
. Qtot = 100 200 % -_— F!t 341 keVee
O 80 SE = 341 keV o _— F!t 1062 keVee
o - evee . O g0 # —— Fit 477 keVee
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CZatecCh EFFICACITE DE PSD list

600 700 (T1-B29-P5
T1-B29-P5 FOM @ 500 keVee + 10%
500 600+ |—— Projection FOM = 7
g Fit Gamma L, ewn + Lo rurm
200 35500 |—— Fit Neutrons
5 S
04 400
= 2009 5
a D 300
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S 200
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100
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<

Référence : Pozzi et al.
Analysis of neutron and photon detection position for the calibration of plastic (BC-420) and liquid (BC-501) scintillators
Nuclear Instruments and Methods in Physics Research Section A: Accelerators, Spectrometers, Detectors and Associated Equipment, 2004, 524, 92 - 101
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FROM RESEARCH TO INDUSTART

CZateCn Lo : SCINTILLATEURS BASES SUR BROOKS list
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Matrice 140 :
polymere 169- 3
! —%

réticulée T1 ® 09| —— ¢
o g 080 2
Concentration § - :
importante de |, = TB17p20
fluorophore £ om0’ gL
rop” S 0s0- @ 75 mm x h 75 mm
pl’lmall'e Ll @48 mm x h 50 mm
+ 040 = ;;Tl-BlZ]-;’EZ)O
i mm X mm
secondaire 0302 6 50 mm x h 50 mm // A 1.1 MeV (200 keVee)
0203 EJ-299-33: FOM = 1,20
T1-B17-P20 : FOM = 0,65
I I I I I I I I
200 je3{11)] 4000 5800 6600 7000 8600 9000
AUGMENTATION DU VOLUME EEmeng) e ((eXase - 110%%9)

> Baisse de la PSD
= Réabsorption, le LO baisse légerement

Fluorophore primaire &
secondaire

AUGMENTATION [FLUO PRIMAIRE]
=2>Hausse de la PSD
= TTA favorisées

ABSENCE ou MODIFICATION [FLUO SECONDAIRE]
= Perte de la PSD (avec Bis-MSB* ou sans POPOP)

= Permet des transferts d’énergie en amonts ?
*Bis(2-méthylstyryl)benzéne  Soutenance de these, 13/05/14, Saclay, France | Pauline Blanc - 20
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— RETICULATION DE TYPE 2

A 600 keV neutron (100 keVee)
EJ-299-33: FOM = 0,52 (2 50 mm x h 50 mm)

T2-B29-P20 : FOM = 1,00 (¢ 30 mm x h 5 mm) 4000

3500

1.60
§ m H1949-51
QO 1.40 ] 3000
- £
= E g
= 1% —e— T2-B29-P20 23
@30 mm x h 5mm ES
o 1.00 o < 2000
S - T2-B29-P20 £ -g_
[}
¢ 0.80 @38 mm x h 38 mm 5 1500
(O] U
— o
= 0.60 1000
2
LL 0.40 500
0.20 0
T2-829-P20 T2-B29-P20
0.00 ‘ ‘ ‘ ‘ ‘ @30 mmxh5mm @38 mmx h 38 mm
100 200 300 400 500

Energie (keVee = 10%)

MODIFICATION DE LA MATRICE POLYMERE
>Hausse de laPSDetdulLOde T1aT2

AUGMENTATION DU VOLUME
> Baisse de la PSD

2> Réabsorption du matériau
> Spectre doit étre décalé
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Ceatech scINTILLATEURS SUR LA BASE DE zAITSEVA R st

1_30_f+Z-DPA
1332 mm x h 16 mm
{-@- Z
11232 mm x h 16 mm

I I I I I I |
200 300 400 500 600 700 800 900
Energie (keVee = 10%)

Fluorophore secondaire
= Pas d’influence

= Les transferts d’énergie mis en jeux dans la fluorescence retardée

sont tres dépendants des systemes chimiques
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Introduction | Dicrimination n/ly | Résultats PSD | Résultats Photolyse LASER | Conclusion

ceatech VALIDATION PAR COMPARAISON Ii’t

—— DE METHODES DE PSD

1 —@—- Comparaison de charges (AmBe)
1.70 | —m— Passage par zéro (PuBe)

{T2-B29-P20
16095 30 mm x h 5 mm

—

W

o
|

Figures de Merite

1.10

1.00 -

300 400 500
Energie (keVee £ 10%)

| |
100 200

= La séparation enregistrée est égale si le systeme est optimisé
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Ceatech BILAN DES PARAMETRES IMPACTANTLAPSD HiEst

Scintillateur | Volume Matrice [] Fluo [ ] Fluo(s) Energie Facteur
primaire secondaire(s)

Brooks Constant TO>T1 Constante  Constante 1.25 MeV /’

Brooks Constant TO0->T1 Constante  Constante 2.30 MeV / X3
Brooks Constant T1 Constante  Retrait 2¢me  Toutes Perte -
Laboratoire Constant T1 Constante  Ajout 2¢me Toutes = -
Laboratoire Constant T1 x 1.7 Constante 1.25 MeV / X 2.6
Laboratoire x 3.4 T1 Constante  Constante 1.25 MeV \ x 3.4
Laboratoire x 3.4 T1 Constante  Constante 1.50 MeV \ X 1.6
Laboratoire Constant T1 Constante  Retrait Toutes Perte -
Laboratoire / 6 T1>T2 Constante x4 1.25 MeV / x 1.6
Laboratoire x12 T2 Constante  Constante 1.25 MeV \ X 12
Zaitseva Constant Constant Constante  Retrait Toutes = -

Les transferts d’énergie qui méenent a la PSD dépendent de la
composition chimique

Soutenance de thése, 13/05/14, Saclay, France | Pauline Blanc - 24
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CZateChn PHOTOLYSE LASER FEMTOSECONDE (PMT) Llist

Densités optiques et diaphragmes Diaphragme Scintillateurs

= signaux a amplitude constante
= moyennés et normalisés

Liquides ou
Densité Plastiques
Optique

Variable LASER
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STREAK CAMERA LUMINESCENCE Ii’t

PS RETICULE + BIPHENYLE [X]

1.0 ,\
Toutes les Aen ] 315 nm
13 pd ‘ 42 pd

0.8 —
0.6 —|

0.4 —

0.2

Nombre de Coups Normalisé
Nombre de Coups Normalisé

MU | | L
W f q f i "J%,[h,mw ‘;

m Ty MI“ “

rlff ]f b ‘ ;‘.“ “‘
o Jl‘, fi J.l bl

2 4
Temps (ns) Temps (ns)

0 Sur toutes les longueurs sommeées, le biphényle domine a 17 wt%

= Seuil en concentration de fluorophore primaire en plastique

0 Quelle que soit I’énergie = un léger allongement du déclin du PS a 17 wt%

= Révélateur d’états excités de la matrice a vie plus longue
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CcatecCh NANOSECOND LASER PHOTOLYSIS

20 mJ, 1,8-naphthalimide in Toluene: —\ O 0

Discriminates ©

N
Hamel et al., Nucl. Instr. And Meth. A, 2009, Vol. 602, 425-431. O
4-ethyl-N-(2',5'-di-t-butylphenyl)-1,8-naphthalimide o]

QExcitation: 355 nm (naphthalimide)
40~ QAbsorption: 480 nm
d(Naphthalimides T, ref. Malval 2008)
dGased with N, = Avoid T
Quenching

20 -

UAbsorption A
UExponential Kinetic
-20 UTime Range

. | | | . UTransient State: T

10 20 30 40 50
Time (us)

AOD x103
o
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Q 5] Hanylel et al., Nucl. Instr. And Meth. A, 2009, Vol. 602, 425-431. O 1
@) 4-ethyl-N-(2',5’-di-t-butylphenyl)-1,8-naphthalimide < \\
< 1+ Excitation: 355 nm
. alval et al., J. Phys. Chem. A, 2008, 3885.
Spectrum att=1,13 Ms '\r/' N-tosyl-1,8-naphthalimide
0_
I I I I I 0.0 . . . ' " .
450 500 550 600 650 400 450 500 550 600 650
A (nm) A/ nm

= Similar behaviors: T states from Naphthalimide are formed
=>No delayed luminescence observed = No TTA observed
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Signal de L
Intensité déclenchement  Circuit de
balayage

> Longueur
Moo= e ongue
Electrode| micro-canaux

Systeme de o balayage (MCP)

Longueur lentilles -
d'onde
\‘ LS r S h
\\ Ecran

Photocathode phosphorescent
—— +
' G_n[le . =  caméra CCD
d'accélération

o 150 femtosecondes Matrice polymeére Fluorophore

primaire
o Excitation a 260 nm

o Jusqu’a 75 pJ, faisceau plus focalisé (facteur 4)
Fluorophore

0 5 Hz, Fréquence laser plus basse (facteur 20) secondaire

0 Moyenne de quelques centaines d’images

2 — Au niveau de quel(s) composé(s) les transferts d’énergie a
Porigine de Ia PSD se produisent-ils ?

+ La nature des états excités mis en jeux
Soutenance de thése, 13/05/14, Saclay, France | Pauline Blanc - 30
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Ay T1-B17-P20 Variation de la densité de
PR Yo 325 nm
g 7 ) -
2, \% ey PS puissance
© i .
E o T T Matrice
2 o ‘ \ u "
2 "‘“4 L ONet effet sur le PS :
=] \ 3 AT
3 7l — 3 Accélération avec I’énergie qui
2 — 5 ud
E o —8pd augmente entre 5 et 8 pJ
Y- — 1
g 25 pJ
z — 50 pJ
0.1 . .
0 ' ‘ . s 0 Leffet sur le biphényle

(fluorophore primaire) n’a pas pu

2 étre déterminé
o 2
4
g T1-B17-P20 0 Aucun effet sur le POPOP
8 "3 425 nm
s o —— 50 J
o 7 —5pud
B
5
z . POPOP
J Fluorophore secondaire
0.0 T T 1 |
0 2 4 6 8
Temps (ns)
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ceatech STREAK CAMERA - LUMINESCENCE : Ii’t

PS RETICULE + BIPHENYLE [X]

42 pJ
9 wt%
30 50 400 450 50 550 . 600 - 300 350 400 450 500 550 600
A (nm) A (nm)
10 10
17 wt%

Temps ( x1095)
Temps (x10 " s)

300 350 400 450 500 550 600 300 350 400 450 500
A (nm) A (nm)

0 A 4 et 9 wt% le PS domine I’émission a 315 nm

550 600

o A 17 wt% le biphényle domine I’émission a 368 nm
o A 17 wt% Pamplitude relative du PS augmente avec la puissance

= Composition ternaire améliore les transferts d’énergie
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cea tech ABSORPTION TRANSITOIRE ‘ Ii’t
1,8-NAPHTALIMIDE DANS LE TOLUENE

ADO x10°
2

1
Temps (ps)

Discrimination n/y :
0 Absorption T, 2T, a 550 nm

Tolu-Nap

700 —

0 Absorption du cation a 700 nm (?)

0 Absorption de Panion a 420 nm

600 —

500 —

Qe / Qrot

0 Les triplets se forment dés 8 pJ :

Seuil d’énergie des accélérations

400 —

observées pour le plastique ternaire

200 300 400 ?’DO 800 900 1000
Enerqle (keVeel
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Ceatech STREAK CAMERA LUMINESCENCE :

— EN FONCTION DE LA COMPOSITION CHIMIQUE

1. PS (TO, non réticulée) (matrice polymere)

= Effet de la réticulation sur la:

/

* Nature des transferts

/

<+ Efficacité des transferts

= Aucun effet de puissance non réticulé

/

% Seuil d’énergie déja atteint
% Fluorophore primaire nécessaire
2. PS (T1, réticulé)

+ Biphényle : concentration varie a 4, 9 et 17 wt%
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