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PROCEDE DE QUANTIFICATION D'ATOMES DE GAZ RARE,
NOTAMMENT DE XENON, ET DISPOSITIF POUR LA MISE EN ŒUVRE

D'UN TEL PROCEDE

La présente invention concerne un procédé de quantification de

faibles quantités ou traces d'atomes de gaz rare ou produits de fission

gazeux, notamment de xénon ou de krypton, présents à l'état stable ou

radioactif dans une atmosphère ou « matrice » déterminée, par exemple

d'argon, ainsi qu'un dispositif pour la mise en œuvre d'un tel procédé. Elle

s'applique notamment au domaine de la surveillance de réacteurs nucléaires.

La composition gazeuse d'environnements tels qu'un ciel de réacteur

nucléaire recèle des informations utiles pour la surveillance de la sûreté des

installations. La fission de l'uranium et du plutonium génère dans le cœur du

réacteur des produits de fission, parmi lesquels les gaz rares xénon et

krypton. Ces gaz, à l'état stable ou radioactif, s'accumulent dans le crayon,

ou encore aiguille du combustible de l'assemblage au cours de son

irradiation dans le cœur du réacteur. L'étanchéité d'un crayon de combustible

est assurée par sa gaine, mais i l peut arriver que des pertes d'étanchéité se

produisent dans la structure de la gaine sans conséquence pour la sûreté du

réacteur, entraînant des fuites des gaz rares susmentionnés. Les gaz rares

sont alors libérés, de manière continue ou par bouffées périodiques. Leur

inertie chimique leur permet alors d'atteindre le ciel de pile, habituellement

formé par un volume d'une atmosphère déterminée, par exemple d'argon à

la pression atmosphérique.

Une détection précoce et avec une sensibilité maximale sont ainsi

souhaitables afin de diagnostiquer au plus tôt d'éventuelles pertes

d'étanchéité et de prendre les mesures nécessaires afin de garantir la sûreté

des installations. Une mesure de certains rapports isotopiques, indicateurs

du taux d'irradiation du crayon de combustible, peut permettre en outre de

localiser l'assemblage défaillant.

Les isotopes radioactifs des gaz produits par la fission, notamment du

xénon et du krypton, peuvent être détectés par spectrométrie gamma ou bien

par spectrométrie de masse, tandis que les isotopes stables et radioactifs à



durée de vie longue (par exemple le Kr) de ces gaz rares peuvent être

quantifiés par spectrométrie de masse, c'est-à-dire que différents procédés

sont utilisés pour la détection des isotopes stables et radioactifs. Ces deux

techniques, qui nécessitent un étalonnage, doivent être menées de front, et

requièrent, dans le cas de mesure du ciel de pile d'un réacteur à caloporteur

sodium, d'une part une filtration du gaz à analyser pour éliminer les aérosols

de sodium, et d'autre part une ligne à retard pour diminuer la quantité de

radio-isotopes, tels que le 23Ne et le 4 Ar, dont l'émission peut saturer la

mesure par spectrométrie gamma. La ligne à retard, de l'ordre de 30

minutes, induit un délai du même ordre pour la détection. En outre, la

spectrométrie de masse requière que le gaz à analyser soit préalablement

enrichi en xénon et en krypton par accumulation sur du charbon actif

cryogéné à l'azote liquide, cette étape induisant également un délai

supplémentaire de l'ordre d'une heure.

Un but de la présente invention est de pallier au moins les

inconvénients des méthodes connues précitées, en proposant un procédé de

quantification de gaz rares présents dans une matrice déterminée, par

exemple d'argon, ne requérant pas des étapes de préparation du gaz à

analyser - excepté la suppression des aérosols de sodium - , ainsi qu'une

mesure simultanée des isotopes radioactifs et stables du gaz rare à détecter,

tout en supprimant les phénomènes d'interférences isobariques apparaissant

dans les procédé de spectrométrie de masse, c'est-à-dire de la superposition

à une même masse mesurée de deux éléments partageant un isobare, et ne

présentant pas de sensibilité aux interférents radioactifs tels que le 23Ne, à

durée de vie très courte, interfèrent des mesures par spectrométrie gamma.

Un avantage de l'invention est qu'un procédé selon l'un des modes de

réalisation décrits permet une quantification en ligne et en temps réel.

Un autre avantage de l'invention est qu'elle offre une grande

sensibilité pour la détection du gaz rare d'intérêt.

Un autre avantage de l'invention est qu'un procédé selon l'un des

modes de réalisation décrits peut être mis en œuvre grâce à un dispositif de

conception relativement simple et compacte, pouvant s'insérer dans une

ligne de prélèvement du gaz du ciel de pile dont l'atmosphère doit être

analysée.



Un autre avantage de l'invention est qu'un dispositif mettant en œuvre

un procédé, selon l'un des modes de réalisation décrits, ne requiert pas de

procédure d'étalonnage.

A cet effet, l'invention a pour objet un procédé de quantification

d'atomes d'un gaz rare stable ou radioactif dans une atmosphère

déterminée, caractérisé en ce qu'il comprend au moins les étapes

suivantes :

• une étape de décharge, produisant une proportion déterminée

de tous les isotopes du gaz rare sur un niveau électronique

métastable déterminé dudit gaz rare,

• une étape de quantification par un procédé de mesure

d'absorption laser en cavité de haute finesse des traces dudit

gaz rare audit niveau électronique métastable déterminé.

Dans un mode de réalisation de l'invention, le procédé de mesure par

absorption laser en cavité de haute finesse est basé sur la mesure CRDS,

acronyme anglais de Cavity RingDown Spectroscopy, qui mesure le temps

de décroissance des photons injectés dans la cavité de haute finesse, à

l'intérieur de laquelle est réalisée l'étape de décharge.

Dans un mode de réalisation de l'invention, l'étape de décharge peut

comprendre une étape de mise sous pression réduite du gaz, et une étape

de transmission de puissance électrique au gaz, la pression et la puissance

électrique transmise étant des paramètres définis de manière à produire la

dite proportion déterminée de tous les isotopes dudit gaz rare sur un niveau

électronique métastable déterminé.

Dans un mode de réalisation de l'invention, la décharge peut être une

décharge luminescente.

Dans un mode de réalisation de l'invention, la puissance électrique

peut être transmise sous la forme d'une tension et d'un courant via au moins

deux électrodes.

Dans un mode de réalisation de l'invention, une transition électronique

dudit gaz rare peut être choisie de manière à ce qu'elle corresponde à

l'intensité de transition électronique la plus élevée dont le niveau inférieur est

déterminé préalablement.



Dans un mode de réalisation de l'invention, la longueur d'onde du

laser peut être accordée sur ladite transition électronique déterminée.

Dans un mode de réalisation de l'invention, le procédé de

quantification peut s'appliquer à la quantification du xénon, ladite longueur

d'onde déterminée étant sensiblement égale à 823,2 nm.

La présente invention a également pour objet un dispositif de

quantification d'atomes d'un gaz rare stable ou radioactif dans une

atmosphère d'argon pour la mise en œuvre d'un procédé selon l'une

quelconque des revendications précédentes, caractérisé en ce qu'il

comprend au moins :

o un tube à décharge comprenant deux électrodes reliées

à une source de haute tension, configuré pour porter une

population de tous les isotopes dudit gaz rare à un

niveau électronique métastable déterminé,

o une cavité CRDS délimitée par deux miroirs, le tube à

décharge étant compris dans la cavité CRDS,

o une source émettant un faisceau laser continu injecté

dans la cavité CRDS au travers du premier miroir,

o un photo-détecteur recueillant le signal lumineux issu

d'une fraction du faisceau laser sortant de la cavité

CRDS par le second miroir et configuré pour mesurer

l'intensité dudit signal en fonction du temps,

o au moins une entrée par laquelle le gaz rare pénètre

dans le tube à décharge,

o des moyens de contrôle de la pression du gaz dans le

tube à décharge,

o des moyens de traitement, recueillant les mesures

réalisées par le photo-détecteur et configurés pour

déterminer une quantité de traces dudit gaz rare porté

audit niveau électronique métastable déterminé.

Dans un mode de réalisation de l'invention, les miroirs peuvent être

disposés aux deux extrémités du tube à décharge.



Dans un mode de réalisation de l'invention, la source de tension peut

être configurée pour appliquer entre les deux électrodes une différence de

potentiels d'environ 2750 V.

Dans un mode de réalisation de l'invention, les moyens de contrôle de

la pression du gaz dans le tube à décharge peuvent être configurés pour

porter la pression du gaz entre 0 et 10 mbar, par exemple plus précisément à

2,4 mbar.

Dans un mode de réalisation de l'invention, la source peut être

configurée pour émettre un faisceau laser continu dont la longueur d'onde

est de 823,1 63 nm, accordable en fréquence sur 10 GHz minimum.

Selon une spécificité de la présente invention, i l est proposé de

procéder à une quantification des traces du gaz rare d'intérêt, à partir d'une

méthode d'absorption laser en cavité de haute finesse, en cavité par

rétroaction optique, dite « CRDS » selon le sigle correspondant à la

terminologie anglaise « Cavity RingDown Spectroscopy » . Cette méthode est

en elle-même connue, mais habituellement appliquée dans un domaine de

longueurs d'ondes dans le proche infrarouge sur les transitions

rovibrationnelles des molécules. Or les transitions électroniques des gaz

rares à partir de leur niveau fondamental présentent typiquement des

longueurs d'ondes inférieures à 150 nm, c'est-à-dire dans un domaine

spectral qui n'est pas couvert par les lasers commerciaux. Il est ainsi

proposé par la présente invention de porter le gaz rare d'intérêt dans un état

métastable dont le choix est judicieusement déterminé, à partir duquel les

traces de ce dernier pourront être mesurées par des laser commerciaux. Le

gaz rare d'intérêt peut par exemple être porté à un niveau électronique

métastable déterminé au moyen d'une décharge, par exemple une décharge

luminescente.

D'autres caractéristiques et avantages de l'invention apparaîtront à la

lecture de la description, donnée à titre d'exemple, faite en regard des

dessins annexés qui représentent :



la figure 1, un diagramme illustrant de manière synoptique les

étapes comprises dans un procédé de quantification, selon un

mode de réalisation de l'invention ;

la figure 2 , un diagramme illustrant de manière synoptique un

dispositif mettant en œuvre un procédé de mesure par

CRDS ;

la figure 3 , un schéma illustrant un dispositif pour la mise en

œuvre d'un procédé de quantification, selon un mode de

réalisation de l'invention.

La plupart des exemples décrits en détails ci-après s'appliquent au

cas où le gaz rare à quantifier est le xénon. Il est à observer qu'il s'agit là

d'un exemple de gaz rare non limitatif de la présente invention, et que les

méthodes faisant l'objet des différents modes de réalisations décrits de la

présente invention peuvent également s'appliquer à la quantification d'autres

gaz rares, tels que le krypton par exemple.

La figure 1 présente un diagramme illustrant de manière synoptique

un procédé de mesure d'un gaz rare par CRDS.

Un procédé de mesure de gaz rare par CRDS peut comprendre une

étape de décharge 10 1 , consistant à appliquer une décharge dans le volume

de gaz à analyser, par exemple de l'argon comprenant possiblement une

certaine quantité du gaz rare d'intérêt à détecter. L'étape de décharge 10 1

est définie par des paramètres permettant de produire une proportion

déterminée de tous les isotopes du gaz rare d'intérêt sur un niveau

électronique métastable déterminé du gaz rare d'intérêt considéré, par

exemple le xénon. Le choix judicieux de l'état métastable, et des exemples

de paramétrage de la décharge, ainsi que de dispositifs permettant sa mise

en œuvre, sont décrits plus en détails ci-après.

L'étape de décharge 10 1 peut comprendre une étape de mise sous

pression réduite du gaz à analyser, suivie d'une étape de transmission de

puissance électrique au volume de gaz à analyser sous pression réduite :

dans un tel cas les paramètres de pression et de puissance électrique

transmise peuvent être ajustés pour permettre la production de la proportion



déterminée des isotopes sur un niveau électronique métastable déterminé

susmentionnée.

L'étape de décharge 10 1 est suivie d'une étape de quantification 102,

permettant de quantifier les traces du gaz rare d'intérêt dans l'atmosphère

analysée, par un procédé CRDS.

La CRDS est une technique de spectroscopie d'absorption laser en

cavité de haute finesse par laquelle est mesuré un temps dit de « ringdown »

τ, inversement proportionnel au coefficient d'absorption a , exprimé en cm 1 ,

en fonction du nombre d'onde k (cm 1) du faisceau laser, de la pression P et

de la température T.

Un atome absorbe des photons dont l'énergie correspond exactement

à une transition entre deux niveaux électroniques, et ce phénomène

d'absorption est d'autant plus important que la transition est intense et que le

niveau inférieur est peuplé électroniquement. Une étude théorique de

spectroscopie atomique permet d'identifier les transitions électroniques dont

le niveau inférieur est peuplé, généralement le niveau fondamental de

l'élément considéré. Dans le cadre de la présente invention, où i l est proposé

de porter le gaz rare d'intérêt dans un état métastable déterminé, ainsi que

cela est explicité ci-après, le niveau inférieur correspond au niveau

électronique métastable déterminé, c'est-à-dire à un niveau excité qui n'est

pas radiativement connecté au niveau fondamental et dont la durée de vie

peut être très longue, de l'ordre de plusieurs secondes. Le niveau

électronique métastable peut être choisi de manière à ce qu'il implique une

transition électronique intense, qui est alors sélectionnée pour la mesure

CRDS. Les caractéristiques générales de cette transition sont trouvées dans

les bases de données de spectroscopie atomique : longueur d'onde, qui sera

la longueur d'onde du faisceau laser CRDS, coefficient d'Einstein d'émission

spontanée et les facteurs de dégénérescence des niveaux électroniques

impliqués, pour le calcul de la section efficace d'absorption. La littérature

scientifique peut alors permettre, pour la transition électronique choisie, de

recueillir des données sur les décalages isotopiques, la structure hyperfine

des isotopes impairs, l'élargissement collisionnel en fonction de la pression

et de la nature du gaz etc. Si toutes ces données sont connues par avance,

alors le profil de la transition électronique sélectionnée pour les isotopes du

gaz rare d'intérêt sur le niveau électronique métastable déterminé peuvent



être calculés, et la quantification par une mesure de CRDS peut ainsi être

réalisée sans requérir d'étalonnage.

La figure 2 présente un diagramme illustrant de manière synoptique

un dispositif mettant en œuvre un procédé de mesure par CRDS.

Un dispositif de mesure par CRDS peut comprendre une source 201

émettant un faisceau laser, par exemple un faisceau continu, dont la

longueur d'onde est accordable, la source peut être reliée à un modulateur

acousto-optique 203 ou interrupteur optique permettant d'interrompre le

faisceau laser pour enregistrer le signal de ringdown. Le faisceau laser

pénètre dans une cavité formée par deux miroirs 205 et 205' typiquement

plan-concaves et à coefficient de réflectivité élevé. La fraction de faisceau

pénétrant dans la cavité au travers du premier miroir 205 est réfléchie de

nombreuses fois sur les deux miroirs 205, 205', de la sorte, le faisceau laser

parcourt une longueur effective considérable, typiquement de l'ordre de

plusieurs kilomètres. Le comportement dans le temps de l'intensité

lumineuse au sein de la cavité peut être déterminé grâce à la mesure

temporelle de la quantité de photons fuyant de la cavité par le second

miroir 205', l'intensité lumineuse pouvant être mesurée au moyen d'un photo-

détecteur 207 disposé en aval du second miroir 205'.

Si les seules pertes au sein de la cavité de longueur L sont liées au

coefficient de réflectivité R des miroirs 205, 205', alors l'intensité lumineuse

au sein de la cavité décroît de manière exponentielle dans le temps, avec

une constante de temps égale au temps de

ringdown τ =— - — susmentionné.y 0 c ï -R)
Si des pertes additionnelles au sein de la cavité sont liées à la

présence d'atomes ou molécules absorbant le faisceau laser, sur une

distance d inférieure ou égale à L , alors l'intensité lumineuse au sein de la

cavité décroît également de manière exponentielle dans le temps, selon la

relation suivante : r(f,P,T)= r — L
( 1 ) ,

c [1 - R+ a(f,P,T)d\
où a(f, P, T) désigne le coefficient d'absorption à une fréquence f , une

pression totale P et une température T, le coefficient d'absorption pouvant se

formuler par la relation suivante :



a(f,P,T)=N.a(f,P,T) (2),

où σ ( ,Ρ ,Τ) désigne la section efficace d'absorption de l'espèce

mesurée à la fréquence f , en prenant en compte les élargissements

spectraux liés à la pression et la température dans le milieu absorbant, et N,

exprimé en nombre d'atomes par centimètre-cube, le nombre de d'atomes de

l'espèce mesurée par unité de volume.

Si par exemple une quantité de xénon est mesurée, à partir d'un

niveau métastable, au moyen d'une décharge, la relation (2) ci-dessus peut

s'écrire :
a(f,P,T)=N

Xe
.a(f,P,T) (3),

où f ,P,T) est la section efficace d'absorption de l'atome de xénon

à la fréquence f proche de la fréquence centrale de la transition électronique

sélectionnée, NXe est le nombre de d'atomes de xénon par centimètre-cube

sur le niveau métastable considéré, c'est-à-dire le niveau inférieur de la

transition.

Pour un plasma, ce nombre d'atomes par centimètre-cube peut

s'exprimer comme le produit de l'efficacité de production d'atomes sur le

niveau métastable Eff avec la quantité totale d'atomes de xénon par

centimètre-cube dans le mélange gazeux analysé.

Pour la mesure du xénon par CRDS utilisant un faisceau laser

continu, donc spectralement fin, la structure isotopique de la transition peut

être observée. Il est alors nécessaire de prendre en compte l'abondance des

isotopes mesurés. Les décalages isotopiques pour chaque isotope et la

structure hyperfine des isotopes impairs sont des données spécifiques à

chaque transition, et peuvent être trouvées dans la littérature.

Les paramètres de la décharge, typiquement la pression et la

puissance, sont optimisés dans le but de maximiser la production de xénon

métastable au niveau électronique déterminée, à partir duquel la technique

de CRDS peut être appliquée. Plus ce niveau est peuplé, plus la mesure par

CRDS est sensible.

La mesure par CRDS d'un gaz calibré de xénon dans l'argon permet

de déterminer l'efficacité de production Eff des atomes de xénon sur l'état

métastable choisi. Toute autre mesure absolue sondant le niveau métastable

permet de déterminer cette efficacité.



La densité d'atomes de xénon dans le mélange analysé est alors

déterminée en divisant la densité d'atomes de xénon sur le niveau

métastable mesurée par CRDS par le coefficient d'efficacité Eff déterminé

précédemment.

Dans une décharge, par exemple une décharge de type luminescente,

les deux niveaux métastables du xénon, à 67067,547 cm 1 et à 761 96,767

cm 1 , peuvent représenter une population de l'ordre de 0.01 % de la densité

atomique.

La transition la plus intense est obtenue pour le niveau électronique

métastable du xénon à 67067,547 cm 1 et sa longueur d'onde est

823,1 633 nm, soit sensiblement 823 nm. En résumé, la transition à 823 nm

présente l'avantage d'être intense et de partir d'un niveau métastable, peuplé

par la décharge. Cette transition permet de mesurer tous les isotopes du

xénon avec un balayage en fréquence du faisceau laser d'un minimum de 10

GHz.

Pour la quantification du xénon, la longueur d'onde du faisceau laser

CRDS pourra être accordée sur cette longueur d'onde, ainsi que cela est

explicité ci-après en référence à la figure 3 .

La figure 3 présente un schéma illustrant un dispositif pour la mise en

œuvre d'un procédé de quantification, selon un mode de réalisation de

l'invention.

Un dispositif de quantification 300 selon un exemple de réalisation de

la présente invention, comprend une zone de décharge au sein de laquelle la

décharge est réalisée, par exemple un tube à décharge 301 . Le volume du

tube à décharge est empli du gaz à analyser via deux entrées E, disposées

sensiblement aux deux extrémités du tube à décharge 301 . Une première

ouverture 303 permet le passage de gaz, et est équipée d'au moins une

vanne, et reliée à une pompe, non représentée par la figure, par exemple

une pompe sèche permettant un contrôle de la pression à l'intérieur du tube

à décharge 301 .

Une deuxième ouverture 305 est reliée, par exemple au moyen de

tuyaux en caoutchouc isolant, à au moins une jauge de pression, non

représentée sur la figure, permettant en conjonction avec la pompe précitée,

le contrôle de la pression à l'intérieur du tube à décharge 301 , les jauges, la



vanne et la pompe formant de la sorte des moyens de contrôle de la pression

de gaz au sein du tube à décharge 301 .

La décharge peut être initiée et entretenue au moyen d'une puissance

électrique déterminée par un produit tension-courant. Elle peut ainsi être

réalisée au moyen de deux électrodes 307, 307' disposées sensiblement aux

deux extrémités du tube à décharge 301 .

Une source 201 peut émettre un faisceau laser continu, dont la

longueur d'onde est accordable. Par exemple, si le dispositif est adapté pour

la quantification du xénon au niveau électronique métastable déterminé

susmentionné, la longueur d'onde peut être accordable sur environ 10 GHz

autour du centre de la transition à 823,1 633 nm.

Le faisceau laser traverse d'abord un premier miroir 205 CRDS puis

pénètre dans le tube à décharge 301 , par exemple au travers d'un dispositif

optique adéquat, puis traverse le plasma généré par la décharge au sein du

tube à décharge 301 , dans l'axe du champ électrique généré par les

électrodes 307, 307'. Le tube à décharge 301 peut par exemple être réalisé

en verre, par exemple en pyrex. A l'extrémité opposée du tube à

décharge 301 , le faisceau laser sort du tube à décharge 301 , au moyen d'un

dispositif optique adéquat, par exemple un hublot, puis rencontre un second

miroir 205' CRDS sur lequel une large fraction est réfléchie vers la décharge

et une fraction infime sort de la cavité en traversant le miroir pour être

détecté par un photo-détecteur 207, à l'instar du photo-détecteur 207 décrit

précédemment en référence à la figure 2 . Le photo-détecteur restitue des

valeurs d'intensité lumineuse en fonction du temps qui peuvent être

recueillies par des moyens de traitement 3 13 , par exemple un ordinateur

équipé d'une carte d'acquisition adéquate.

La zone de décharge est formée par le tube à décharge 301 , et peut

être comprise dans la cavité CRDS. La cavité CRDS est délimitée par les

deux miroirs 205, 205'. Dans l'exemple illustré par la figure 3 , les miroirs 205,

205' sont disposés aux extrémités du tube à décharge 301 .

En parallèle, une partie du faisceau émis par la source 201 peut être

envoyée vers un étalon de fréquences 3 10 relié à un second photo

détecteur 3 11, utilisé comme peigne de fréquences de référence pendant le

balayage de la fréquence du faisceau laser. L'étalon de fréquences 3 10 peut

être un étalon de fréquences solide stabilisé en température d'intervalle



spectral libre de 150 MHz. Les signaux issus du second photo-détecteur 3 1 1

peuvent être également recueillis par les moyens de traitement 3 13 , mettant

également en œuvre le traitement de l'ensemble des informations recueillies.

Les électrodes 307, 307' du tube à décharge 301 peuvent être

alimentées par une source haute tension de quelques milliers de volts. La

première électrode 307 peut par exemple former une cathode, et la seconde

électrode 307' une anode. Une résistance de ballast peut être disposée entre

la source de tension et l'anode, typiquement une résistance de l'ordre de

100 k permettant notamment de compenser partiellement la chute de

résistivité du plasma induit par la décharge au moment de l'amorçage de

celle-ci, La résistance de ballast permet également la stabilisation de la

décharge. Les électrodes 307, 307' peuvent par exemple être réalisées en

tungstène, matériau dont le coefficient d'érosion par pulvérisation ionique est

relativement faible, elles peuvent être insérées dans le tube à décharge 301

via des passages verre-métal.

Dans le cas d'une décharge de type décharge luminescente, le

contrôle de pression au sein du tube à décharge 301 peut être configuré pour

garantir une pression de l'ordre de 1 mbar.

Des paramètres particulièrement avantageux de la décharge peuvent

par exemple comprendre une pression de 2,4 mbar, et une différence de

potentiel entre les deux électrodes 307, 307' de 2750 V. Il a été vérifié

expérimentalement que de tels paramètres permettent une production des

isotopes de xénon sur le niveau électronique métastable déterminé de l'ordre

de 0,01 % .



REVENDICATIONS

1- Procédé de quantification d'atomes d'un gaz rare stable ou

radioactif dans une atmosphère déterminée, caractérisé en ce qu'il

comprend un enchaînement d'au moins des étapes suivantes :

• une étape de décharge ( 1 0 1) , produisant dans une zone

de décharge une proportion déterminée de tous les

isotopes dudit gaz rare sur un niveau électronique

métastable déterminé,

• une étape de quantification ( 102) par un procédé de

mesure par absorption laser en cavité de haute finesse

de traces dudit gaz rare audit niveau électronique

métastable déterminé.

2- Procédé de quantification selon la revendication 1, caractérisé

en ce que ledit procédé de mesure par absorption laser en cavité de

haute finesse est basé sur une mesure par spectroscopie en cavité par

rétroaction optique désignée par l'acronyme CRDS, utilisant au moins

un faisceau laser CRDS et une cavité CRDS, la zone de décharge étant

comprise dans la cavité CRDS.

3- Procédé de quantification selon l'une quelconque des

revendications précédentes, caractérisé en ce que l'étape de

décharge ( 1 0 1) comprend une étape de mise sous pression réduite du

gaz, et une étape de transmission de puissance électrique au gaz, la

pression et la puissance électrique transmise étant des paramètres

définis de manière à produire la dite proportion déterminée de tous les

isotopes dudit gaz rare sur un niveau électronique métastable

déterminé.

4- Procédé de quantification selon la revendication 3 , caractérisé

en ce que la décharge est une décharge luminescente.

5- Procédé de quantification selon la revendication 3 , caractérisé

en ce que la puissance électrique est transmise sous la forme d'une

tension et d'un courant via au moins deux électrodes.



6- Procédé de quantification selon l'une quelconque des

revendications précédentes, caractérisé en ce qu'une transition

électronique dudit gaz rare est choisie de manière à ce qu'elle

corresponde à l'intensité de transition électronique la plus élevée à

partir du niveau électronique métastable sélectionné.

7- Procédé de quantification selon la revendication 6 lorsqu'elle

dépend de la revendication 2 , caractérisé en ce que la longueur d'onde

du faisceau laser CRDS est accordée sur ladite transition électronique

déterminée.

8- Procédé de quantification selon la revendication 6 , caractérisé

en ce qu'il s'applique à la quantification du xénon, ladite longueur

d'onde déterminée étant égale à 823,2 nm.

9- Dispositif de quantification (300) d'atomes d'un gaz rare stable

ou radioactif dans une atmosphère d'argon pour la mise en œuvre d'un

procédé selon l'une quelconque des revendications précédentes,

caractérisé en ce qu'il comprend au moins :

• un tube à décharge (301 ) comprenant deux

électrodes (307, 307') reliées à une source de haute

tension, configuré pour porter une population de tous les

isotopes dudit gaz rare à un niveau électronique

métastable déterminé,

• une cavité CRDS délimitée par deux miroirs (205, 205'),

le tube à décharge (301 ) étant compris dans la cavité

CRDS,

· une source (201 ) émettant un faisceau laser continu

injecté dans la cavité CRDS au travers du premier

miroir (205),

• un photo-détecteur (207) recueillant le signal lumineux

issu d'une fraction du faisceau laser sortant de la cavité

CRDS par le second miroir (205') et configuré pour

mesurer l'intensité dudit signal en fonction du temps,



• au moins une entrée (E) par laquelle le gaz rare pénètre

dans le tube à décharge (301 ) ,

• des moyens de contrôle de la pression du gaz dans le

tube à décharge (301 ) ,

· des moyens de traitement, recueillant les mesures

réalisées par le photo-détecteur (207) et configurés pour

déterminer une quantité de traces dudit gaz rare porté

audit niveau électronique métastable déterminé.

10- Dispositif de quantification (300) selon la revendication 9 , dans

lequel les miroirs (205, 205') sont disposés aux deux extrémités du tube

à décharge (301 ) .

11- Dispositif de quantification (300) selon la revendication 9 ,

caractérisé en ce que la source de tension est configurée pour

appliquer entre les deux électrodes (307, 307') une différence de

potentiels d'environ 2750 V.

12- Dispositif de quantification (300) selon la revendication 9 ,

caractérisé en ce que les moyens de contrôle de la pression du gaz

dans le tube à décharge (301 ) sont configurés pour porter la pression

du gaz à 2,4 mbar.

13- Dispositif de quantification (300) selon la revendication 9 ,

caractérisé en ce que la source (201 ) est configurée pour émettre un

faisceau laser dont la longueur d'onde est accordable avec un balayage

en fréquence du faisceau laser d'un minimum de 10 GHz autour de

823,1 633 nm.
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