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Résumé

Dans le cadre du Traité d’Interdiction Compléete des Essais nucléaires (TICE), le Commissariat a
I’Energie Atomique et aux Energies Alternatives (CEA) développe et met en ceuvre des systémes de
détection d’essais nucléaires au sein du Systeme de Surveillance International (SSI), dont le Systeme
de Prélévement d’Air en Ligne avec Analyse des radioXénons Nouvelle Génération (SPALAX NG). Ce
systeme requiert 'utilisation de matériaux adsorbants afin de capter et concentrer les radioxénons,
marqueurs de I'activité nucléaire présents dans I'air a I'état de traces. Actuellement, les zéolithes
fonctionnalisées a I'argent sont reconnues comme matériaux les plus efficaces pour I'adsorption du
xénon a basse pression et sont utilisées dans les stations du SSI. Toutefois, I'origine des écarts de
performances entre les zéolithes, et plus particulierement I'influence de la structure du matériau, n’a
pas été identifiée et constitue un des verrous dans I'optimisation du SPALAX NG.

Dans ces travaux de these, les phénomenes régissant I'adsorption du xénon au sein de zéolithes
fonctionnalisées a I'argent ont été étudiés. La combinaison de la mesure de la capacité d’adsorption
en xénon de plusieurs zéolithes (MFI, BEA, MOR) avec de nombreuses techniques de caractérisation
structurale a permis d’approfondir les connaissances sur la relation entre la structure de la zéolithe
et ses propriétés d’adsorption du xénon. Ces travaux ont mis en évidence une relation entre certains
parametres structuraux de la zéolithe et la spéciation de I'argent, conduisant aux différences de
performance observées. Ceux-ci ont été complétés par des simulations DFT qui avaient a la fois pour
but de mieux comprendre la liaison entre I'argent et les gaz nobles sur le plan fondamental et
d’étudier I'influence de la zéolithe sur la phase active durant I'adsorption. Il ressort de I’étude que
certains défauts présents au sein des zéolithes ont un role majeur dans la spéciation de I'argent aprés
fonctionnalisation et par conséquent sur les performances de ces derniéres. Les espéces chargées au
sein des pores de la zéolithe semblent constituer les sites forts de I'adsorption du xénon a basse
pression.






