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Introduction

Les travaux de recherches de cette these prépaw@edirection entre I'Université de
Bordeaux | et I'Université de Hanoi (Vietham), ceneent I'étude du radon et du thoron par
collection électrostatique et par spectrométrie manadlans le cadre de I'expérience NEMO3

(Neutrino Ettore Majorana Observatory).

L’expérience NEMO a pour but la recherche de labtloulésintégration béta sans
émission de neutrino v). L'observation d’'un tel phénomene rare permetttaiimettre en
evidence la nature (Dirac ou Majorana) et la mas@eutrino. Les exigences de bruit de
fond requises pour I'étude de la désintégratip@vnt impliqué d’'une part l'installation de
'expérience dans un laboratoire souterrain aualessde 1700 m de roches, afin de
minimiser I'effet du rayonnement cosmique et, d'aysart, des contraintes fortes quant a la

radioactivité de chaque matériau utilisé pour lastauction du détecteur NEMO3.

Les premieres données enregistrées avec le datdiEdO3 ont montré I'importance
du radon comme source de bruit de fond. L’origingaton provient essentiellement de I'air
du laboratoire, et le probleme a été résolu enuveatn le détecteur d’'une tente aussi étanche
gue possible et en injectant de I'air purifié edaa Toutefois, les mesures des teneurs en
radon et en thoron du gaz du détecteur NEMO3 gunsiles analyses des données ont montré
gu’il existait encore une tres faible contaminateanradon et thoron a l'intérieur de NEMOS,
probablement due au dégazage des matériaux. Peucaimpréhension totale des bruits de
fond de NEMOZ3, et dans l'optique du projet SuperNENMous avons décidé de reprendre les
études sur le radon et plus particulierement suhdeon, a I'aide d’'un appareillage mis a
notre disposition par I'Université de Saga au Japarbjectif principal de ce travail porte sur
I'étude de la réponse du détecteur de radon as#igeronditions expérimentales.



Ce rapport est scindé en cinq chapitres. Le preptige sur une revue générale sur le
radon et le thoron (propriétés, origines et leuwscendants). Il décrit aussi brievement les

différentes techniques de détection du radon.

La deuxieme partie est dédiée a la descriptionétaateur NEMO3. Les différentes
contributions du radon et du thoron comme soureebrdit de fond dans le sign@BOv y
sont détaillées. On conclut par des mesures dudauwadon et de thoron dans le gaz a la
sortie du NEMO3.

Dans le troisieme chapitre, on décrit le principedétecteur de radon par collection
électrostatique, son fonctionnement et sa sensibidln présentera également une étude de
son bruit de fond.

Le quatrieme chapitre est consacré a I'étude dédanse du détecteur au radon en
fonction de différents parameétres expérimentauxsqui I'’humidité, le débit du gaz porteur,
la haute tension appliquée, la température dedececet enfin la distance entre la source et le
détecteur. Dans ce chapitre, nous discutons auwssdedix possibilité d’étalonnage du
détecteur, soit par comparaison avec un monitelor@té soit en y associant a un détecteur
Germanium Hyper Pur (GeHP). Le but de cette dezmatthode était de calibrer le détecteur

dans les conditions de gaz semblables a NEMO3.

Le dernier chapitre concerne I'utilisation du déec pour la détection du thoron.
Tout d’abord, nous avons étudié la réponse du titeen fonction de différents parametres
expérimentaux. Et enfin, toujours en utilisant wtedteur GeHP, nous avons pu mesurer le
facteur d’émanation du thoron a partir des soudeethorium et effectuer ainsi un étalonnage

du détecteur.



Chapitre 1

Introduction genérale sur le radon

1.1 — Historique du radon.

Deés I'année 1899, Pierre et Marie Curie observenendépoét actif di au radium qui
persistait pendant prés d’un mois en I'absenceodecs [1]. La découverte du radon n’arriva
gu'un an apres, grace a Friedrich Ernst Dorn, ueratteur allemand, qui le baptisa
«émanation de radium gRaEm). D’autres expériences réalisées par Rabheens en 1899 et
par Ernest Rutherford en 1900 [2] sur les radiatidioxydes de thorium révélerent I'émission
d’'un autre gaz radioactif dont la radioactivité sigtait plusieurs minutes. Ce gaz fut nomme
«émanation» et par la suit émanation de thorium ¢ThEm). En 1903, des émanations
similaires provenant de I'actinium furent décougerpar André-Louis Debierne et appelées

« émanation d’actinium » (AcEm) [3]

A partir de I'année 1920, ces trois émanationsrfuappelées « radon », « thoron » et
« actinon », suivant leurs origines respectiveadium ¢?°Ra), thorium ¥2Th) et actinium
(**Ac). En fait, ce sont les isotopes naturels d’'urmmé&adioélément : le radoggRn). Ce
dernier est le troisiéme élément radioactif natdédouvert apres le radium et le polonium.
En particulier, c’est le seul radioélément sousi®igazeuse a I'état naturel, ce qui lui permet
de facilement diffuser dans I'environnement et @girésent dans l'air. Il peut présenter un
danger en cas de concentrations importantes dansitds fermés et, pour les expériences
souterraines telles que NEMO, il représente unecedmportante de bruit de fond.



1.2 — Propriétés des trois isotopes naturels du radon.

Le radon est un gaz rare, inerte, inodore, incoédrenviron 7,5 fois plus lourd que

I'air. Les températures de fusion (-71°C) et d'débiah (-62°C) sont les plus élevées parmi
tous les gaz rares [4].

La solubilité du radon dépend du fluide et de fapgérature. En général, elle diminue

en fonction de la température, et présente unaivalas élevée dans les milieux organiques

gue dans l'eau. Le radon s’absorbe facilement stains solides comme le charbon actif,

souvent utilisé comme piege afin de purifier eroradn volume de gaz.

L’élémentggRn se compose de 33 isotopes différents (3 natated artificiels), tous

radioactifs, avec une gamme de masses atomiquast afle 195 a 228. Parmi ces

radioisotopes, les trois plus importants sont ades familles radioactives naturelles?3&Rn

(radon), 1€®Rn (thoron) et 1é**Rn (actinon) - voir figure 1.1.
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FIG. 1.1 - Familles radioactives naturelles. £8Rn (radon) appartient & la chaine de

I 28U, le ®Rn (thoron) appartient & la chaine d¥Th et le**Rn (actinon) appartient a la
chaine de 17*%U.




Le radon t¥°Rn), issu de 7*®U, est le plus abondant dans la nature, en raisola d
teneur de P*®U dans la cro(te terrestre (30-40 mg/kg) et surtleusa période relativement
longue de 3,82 jours, ce qui lui permet de migemilément & I'air libre. Les niveaux de
radioactivité en radon de I'air peuvent varier deelques Bg/m & plusieurs centaines ou

méme milliers de Bg/fhsuivant le site géographique.

Le thoron *Rn) est issu dd**Th dont la teneur dans les sols et les rocheslast p
élevée (3 a 4 fois) que celle d€®U. Cependant, il est moins abondant que le radmauae
de sa période de décroissance assez courte, edrenLes valeurs typiques de I'activité du

thoron dans un espace confiné ou a I'air libreerdrde 0,1 Bg/fha quelques Bg/f

L’actinon ¢*°Rn) est le moins abondant dans la nature, diig@ibefteneur eA*U de
la crodte terrestre (~ 0,2 mg/kg) et a sa périoge ¢ourte d’environ 4 s. |l est complétement

négligeable dans le cadre de nos expériences.

Les trois isotopes du radon sont tous des émsttdiparticules alpha. Les périodes
de décroissance et les énergies des particulea alphespondantes sont présentées dans le
tableau 1.1.

Désintégration
Nom usuell Isotope
T Mode et énergie Energie de recul (kqV)
Radon 222Rn 3,82 a (5,5 MeV) 86
Thoron 22Rn 55,6 S a (6,3 MeV) 103
Actinon “°Rn 3,96s | o(6,8MeV et 6,5MeV) 103

TAB. 1.1- Propriétés nucléaires des isotopes domad
1.3 - Emanation du radon

Le processus d’émanation du radon dans I'atmospéstreelativement complexe et
dépend de nombreux paramétres tels que la conttenten radium, I'énergie de recul du
noyau, les processus d’ionisation et de neutrédisaia granulométrie et la porosité du
milieu, I'humidité, la pression et la températuresaque les mécanismes de sorption et de
désorption [5,6,7]. Par conséquent, la concentratie radon dans I'atmosphére est
extrémement variable suivant les sites géographidLe figure 1.2, ci-dessous, présente un
schéma simple de I'’émanation du radon d’'un milievepx a I'atmosphere, qui comprend
trois processus conseécutifs : 'émanation microgpeg le transport dans le milieu poreux et

la dispersion dans I'atmosphere [5].
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FIG. 1.2 — Représentation schématique de I'émanatioradon [5].
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Pour donner des ordres de grandeur, le tableadi-ti@sous donne quelques valeurs

du facteur d’émanation dif’Rn pour quelques matériaux [4]. Le facteur d’émianaest

défini comme le rapport du nombre de noyaux dena&nis au hombre de noyaux de radon
formés aprés la désintégrationdtRa.

Facteur d'émanation dd’Rn
Matériaux
Moyen Gamme
Sols 0,1 0,01-0,5
Roches 0,08 <0,01-0,4
Matériaux de construction 0,05 <0,01-0,3
Briques d’argile 0,04 0,02-0,1
Béton 0,15 0,1-04

TAB. 1.2- Facteur d’émanation dtfRn dans différents matériaux.

Ces quelques exemples montrent que I'émanatici’Bu est d’environ 1 noyau pour
10 créés. Jusqu’a présent, nous n'avons pas tienddnnées équivalentes pour I'émanation

de thoron. Compte tenu de sa période courte, ¢euiadoit étre faible mais non nul puisque
nous l'avons observé dans l'air au cours de nogrexmces



1.4- Propriétés des descendants du radon et dudhor

Le radon et le thoron décroissent jusqu’aux isogebles dé’Pb et**®%Pb par
eémissions successives de particules alpha ou &&tpassant par les différents isotopes de

polonium, bismuth et plomb suivant le schéma moadnrés la figure 1.3.
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! ¥ 212Ppg
#1%Po 64% 2,98.107s
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26,8 min 22,2 ans stable 208T] Q’ﬁ/l: 4\,/
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(@) Chaine du radon (b) Chaine du thoron

FIG. 1.3- Chaines radioactives du radon et du tlmoien rouge : les émetteurs alpha et
I'énergie des particules alpha émisé& bleu : les émetteurs béta.

Au cours de cette cascade, les isotopes se retrtbwans des états ionisés
généralement positifs mais le degré d’ionisatidnvasiable suivant la nature du gaz porteur,
s’il est filtré ou non et suivant son taux d’huntédisa pression, sa température, etc.

Le tableau 1.3 présente les résultats de quelgyEsiences réalisées sur le radon [8].
Nous pouvons observer, par exemple dans l'air amibgu’au moment de sa formation, le
descendant'®Po est chargé positivement dans environ 80% & @@d/as. Il semble que ce
pourcentage soit quasiment indépendant de 'hué&idii le temps de résidence augmente, le
processus de neutralisation intervient : au bol denutes, les fractions chargées et neutres
sont voisines et, au bout de 5 minutes, tous las 8Po sont neutralisés. Ces temps de
neutralisation sont, quant a eux, tres dépendantauk d’humidité du gaz porteur.

Le tableau 1.4 présente les résultats pour leseddaats du thoron [8]. Comme dans
le cas du radon, au moment de leur formation, &sxehdants sont chargés positivement a

plus de 85 %, et leur neutralisation apparait au de quelques secondes.



idité Charge (%
Références Isotope Gaz porteu}-?mps de Humldlte ge (%)
residence (gyelative (% N - 0
Wellisch (1913) Dzz%%gsr?ms air - airsec | 88 12
Renoux (1965) ?18pg air filtré 180 air ambiant 81,5 18,5
Raabe (1968) ?18pg air 330 13 & 33 Neutre
.. au moment
Por(sltg;]g)orfer ?18pg air de la > 95 88 12
formation
Dua (1981) DZi%%Qgr?“ts air 0,046 16-19 | 90,8| 39| 5,3
Da”‘zgggi‘;‘ etal  zgp, air filtré 120 50 | 49 51
8o
Porstendorfer | (fraction libre) . : 48 >
(2005) 215}, air ambiant - 30-95
(fraction libre 45 55

TAB. 1.3 — Résultats de différentes expériences Iasucharge électrigue des
descendants du radon [8].

idité Charge (%
Références Isotope Gaz porteu-rr?mpS de Huml_dlte ge (%)
residence (9) relative N 0
: 21
Madelaine (1966) Pb - 0 - 3300 - Neutre
ir filtré & - Chargé
Fontan (1969 212y, ar -
ontan (1969) 99,995% | 30— 815 Neutre
Porstendorfer au moment
(1979) 212pp air de la 30-90 [85-88 12-15
formation
Dua (1981) DZT}%%QS?”“ air 0,046 16-19 |99,17/0,48| 0,35

TAB. 1.4 — Résultats de difféerentes expériences Isucharge électrigue des
descendants du thoron [8].



La neutralisation des ions se produit essentieliénsiivant les trois processus
suivants [8}

- la recombinaison avec des ions négatifs du milie
- le transfert des charges avec des moléculesasede plus bas potentiel d’ionisation,
- la capture électronique des radicaux @+més par la radiolyse.

Le rendement de neutralisation est fortement dép#ndes conditions ambiantes,
telles que la nature et la pureté du gaz porteupasticulierement, le taux d’humidité qui
conduit a la formation d'ions OH

1.5 - Techniques de détection du radon

Les techniques de détection du radon se sont digw&s au cours du temps
principalement pour les contrles dans I'environaeetmavec des sensibilités au-dessus de
quelques dizaines de Bqimians I'air. Avec l'avénement des expériences dygsiphe
souterraines, I'amélioration des sensibilités aveaii du mBg/r)y voire en dessous est
rapidement devenue indispensable.

Il existe toute une série de techniques pour détdetradon dans I'environnement.
Une des plus anciennes est basée sur la sciwotilldti sulfure de zinc (ZnS) (fioles de Lucas)
[9].

Actuellement, on utilise couramment les détectelgrsraces nucléaires qui sont basés
sur l'utilisation de films photographiques ou ddypaeres trés sensibles aux particules alpha
[10,11]. Les impacts de ces particules alpha ssiffilms minces créent des dommages qui
sont par la suite révélés par traitement chimiqueoenptés par microscopie optique. Des
exemples de traces d’'impact révélées sur un filrdakoet sur une feuille de polycarbonate

sont montrés sur la figure 1.4 [5].

FIG. 1.4 — Exemple des traces d’'impact sur un fladak (LR115, & gauche) et une
feuille de polycarbonate (CR39, a droite).



Une autre technique consiste a utiliser une chardiimeisation. Le gaz porteur du
radon circule dans un volume de détection a pressideempérature connues. L’émission des
particules alpha crée une ionisation de chargéssetlectrons produits sont collectés par un
champ électrique sur une électrode. Cette techrpgumet un contréle continu du niveau de
radon dans un gaz comme l'air [12].

Une technique plus récente consiste a faire padssgaiz porteur dans un volume de
scintillateur liquide. La solubilité du radon dales scintillateurs liquides est relativement
grande. On détecte alors la décroissance du ragobeffet appelé « BiPo », c'est-a-dire par
la coincidence retardée entre la particule bétae&@mpar le bismuth (Bi) et la particule alpha
eémise par le polonium (Po). Dans le cas du radompalticule alpha est retardée de 165
tandis que dans le cas du thoron, la particuleaabst retardée de Q. La détection par
cette coincidence retardée permet de diminuer dérailement le bruit de fond et d’obtenir
des sensibilités de I'ordre du Boffai3].

Une autre technique efficace pour la détection atlom est basée sur la collection
électrostatique des descendants ionisés, suivigedspectrométrie alpha a l'aide d’'un semi-
conducteur en silicium [14]. C’est cette méthodeddeection qui a été utilisée dans le cadre
de ce travail car elle permet d'obtenir une sefisibén radon de 'ordre du mBgfrde gaz et
de différencier le radon du thoron. Cette technisgra largement détaillée dans le chapitre 3.

En ce qui concerne le radon de période «longue »3,82 jours, il existe une
littérature tres intense sur les techniques dectiéteet son comportement dans les milieux
solides ou gazeux. Ceci est une conséquence de abondance importante dans
'environnement et le réle qu'’il joue en radioprtien. Par contre, le nombre d’études sur le
thoron, de période « courte » de 55,6 secondesrésslimité, du fait de sa faible abondance
dans la nature. Cependant, dans les expériencésrrsines, il joue un réle important au

niveau du bruit de fond par la valeur élevée-G MeV de son descendantféTl.

10



1.6 — Capture du radon par le charbon actif

Le charbon présente une grande capacité d’adsorgtioradon grace a sa structure
poreuse qui améne a une grande surface internes [Rabut de favoriser I'adsorption du
radon, le charbon est souvent « activé » a 400°60par présence d'acide phosphorique ou
de chlorure de zinc, ce qui permet d’élargir lenthtre des pores dans sa structure. En
général, un charbon actif présente un volume poietetne de 0,5 a 1 clg (50-70% de
volume correspondant) et une surface spécifiquedfea 1500 Rig, suivant sa qualité.

Les caractéristiques d’adsorption du charbon adift dépendantes des parametres
environnementaux comme I'humidité, la températurenaamment la pollution dans l'air
ambiant.

Notons gu'’il existe des techniques de détectioredmsur la capture du radon par le
charbon actif. Aprés piégeage, le gaz radon estsertdé » et dissous dans un scintillateur
liquide [15]. Il est aussi possible de détecter descendants du radon par une simple
spectrométrie gamma [16]. Notons que dans ce easoritrdle de la pureté en radium du

charbon actif est nécessaire.
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Chapitre 2

Radon et thoron dans I'expérience NEMO

2.1 — Présentation de I'expérience NEMO

L’expérience NEMO est actuellement en cours deeptds données au Laboratoire
Souterrain de Modane (LSM), situé au milieu du almoutier du Fréjus, a environ 1700 m
sous le sommet du Fréjus, montagne a la frontiére éa France et I'ltalie. Elle a débuté en
1989 par une collaboration internationale entreagsp(France, Russie, Ukraine, Japon et
Tchéquie) avec comme objectif principal I'étude ldenature et des caractéristiques du
neutrino a travers la recherche d’'un événemenémdment rare : la désintégration double
béta sans émission de neutrin@@2). Remarquons que le neutrino est la particule geria
plus abondante dans I'Univers.

La décroissance[@v est un processus interdit dans le cadre du Md8iedard par
la loi de conservation du nombre leptonique. Ekepeut se produire que dans I'hypothéese
d’'un neutrino de type Majorana (et non de Diradyrdequel le neutrino est identique a son
antiparticule. Ce processus, s'il existe, condwiha information complémentaire sur la masse
absolue du neutrino. En effet, la période du prauesB0v est liée a la masse effective du

neutrino suivant la formule théorique :
Ov -
(T3 )7 = (m)| x| My, |

ot (m) est la masse effective du neutrino,

2

x G” (Z,Q,, ) [2.1]

[M,,| I'élément de matrice nucléaire,

G" le facteur d’espace de phase,

et T, la période du processup®.
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Du point de vue expérimental, la période de désamise du processus interd30®

est donnée par la formule ci-dessous :

oo _ IN2xN, M xtxeg
1/2 A N

S

[2.2]

ou Ny est le nombre d’Avogadro,
M la masse du noyau émetteur,
A la masse atomique du noyau émetteur,
t le temps d’exposition,
N; le nombre d’événements observés du procefiing 2

ete I'efficacité de détection du processus.

La sensibilité sur la période de décroissang@v e I'expérience NEMO3 se situe
autour de 1% ans, correspondant & une valeur de masse effetttimeutrino d’environ 1 eV.
Avec cette période, le nombre d’événements atteedusrés faible, de I'ordre de quelques
événements par an, ce qui implique une étude étzillde de toutes les composantes du bruit
de fond (radioactivité des matériaux, rayonnemeosmiques, radon et thoron, neutrons,
etc).

Rappelons qu’il existe également un processus dbledéta permis dans le Modele
Standard, notév, pour lequel 'émission simultanée de deux életrest accompagnée de
deux neutrinos. Suivant les isotopes étudiés, émges de ce processus peuvent varier de
Ti» ~ 10® & ~ 16" ans. Ce processus permis est un bruit de fond lporecherche de la
désintégration 20v, mais la mesure de sa période permet de testandeeles nucléaires
nécessaires pour calculer les éléments de matticBaire My2. Il impose en outre des
contraintes trés fortes sur la résolution en éeeatlgidétecteur.

Le principe du détecteur NEMO3 repose sur la recocon des trajectoires
(tracking) et la mesure des énergies des deuxréfectmis a partir de sources minces
eémettrices double béta. Le tracking est obtenu awec chambre a fils en régime Geiger
tandis que les énergies sont mesurées a l'aide elisemble de scintillateurs couplés a des
photomultiplicateurs. Les contraintes de bruit dedf imposent de mesurer le temps de vol
des électrons et d'appliquer un champ magnétiquer mliscriminer les électrons des

positrons.
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2.2 — Description du détecteur NEMO3

Le détecteur NEMO3 se présente sous une formedeigire d’environ 3 m de
hauteur et 4 m de diameétre. Il est constitué deefleurs identiques placés I'un a c6té de

'autre comme dans un camembert (voir figure 2.1a).

Feuille
source

PM

(a) (b)
FIG. 2.1 — Détecteur NEMO3
(a) Vue avant I'installation du dernier secteur.

(b) Schéma du détecteur montrant la position desllde sources (en rose), des
scintillateurs plastiques (en bleu) et des photaiplidateurs (PM) (en jaune). L’espace entre
les feuilles sources et les scintillateurs est cosgpdes cellules Geiger. Il y a 309 cellules et
97 blocs de scintillation par secteur.

Dans ce type d’expérience, le bruit de fond estrdgdlement déterminé par le niveau
de radioactivité des matériaux, notamment par és @metteurs béta naturels?1&i et le
298T| qui ont des valeurs gElevees, respectivement de 3,27 MeV et de 4,99.\de\plus, ils
émettent également des rayonnements gamma d’énétgiees pouvant aller jusqu’a 3 MeV
mais avec des intensités trés variables. Notonslgjuayonnement gamma de plus grande
intensité et de plus grande énergie dans la nastreelui de 2,61 MeV provenant de la
décroissance dt?°Tl. Compte tenu de ces considérations, les carslitaetteurs double béta
doivent étre choisis avec des valeugg @s plus grandes possibles, et évidemment avec les
abondances isotopiques les plus élevées. Le taBlédiste les différents isotopes introduits
dans NEMOS avec leur valeurgfet leur abondance naturelle ainsi que celle aprés

enrichissement isotopique [17,18].
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Abondance isotopique

Abondance isotopique

Isotopes Qps (keV) naturelle (%) dans NEMO3 (%)

13016 2533 + 4 34 89,4

Hécq 2802 + 4 7 87,2

823e 2995 + 6 9 97,0

%Mo 3034 +6 10 95,1 - 98,9
%7y 3350 + 3 3 57,3

150Ng 3367 +2 6 91,0

Cca 4271 + 4 0,187 73,0

TAB. 2.1 — Caractéristiques des isotopes sourdésastdans NEMO3 [17,18].

FIG. 2.2 — Répatrtition des sources dans les 20esestdu détecteur NEMO3 [18].
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La répartition des sources dans les secteurs esiedosur la figure 2.2. La majorité
des secteurs comprendf@vio (6,9 kg) et I€°Se (0,93 kg). Le secteur 00 est constitué d’une
feuille de cuivre de trés grande radiopureté paunésure du bruit de fond. On notera qu’une
faible portion du secteur 05 est composée de gaslgrammes ou dizaines de grammes de
Nd, %Zr et *®Ca dont les valeurs deg@sont les plus élevées. L'objectif pour ces trois
derniers isotopes est de mettre une contrainttaquériode de laf@v et aussi de mesurer la
période du processus perm2q.

Comme compromis entre la résolution en énergie abmbre d’événements attendu,
I'épaisseur des feuilles a été choisie entre 5Gg@nt.

La chambre a fils est un ensemble de 6180 celtutiérive. Chaque cellule est formée
de 8 fils de masse et d’un fil central anodiquence représenté figure 2.3.

e
3cm
4 —>
7 7 W A— 7 :
={ 1 | 7 \ (e -2,3cm
Y \ V4 A\ N\

FIG. 2.3 — Cellule Geiger montrant les fils de n&ds fil central anodique et les deux
cathodes a I'extrémité de chaque cellule.

Tous les fils sont en acier inoxydable deisf de diametre et de 2,7 m de longueur,
les tubes cathodiques font 3 cm de longueur et®,8e diamétre. Une tension de 1800 V est
appliguée entre I'anode et les deux cathodes. etab$e de ces cellules baigne dans un
mélange de gaz composé de 94,4 % d’hélium, 4,3d6abl, 1,3 % d’argon et 0,1 % d’eau
Sous une pression légérement supérieure a celibdratoire. Cette composition de gaz a été
optimisée pour favoriser la propagation du plasmaaestabilité du fonctionnement des
cellules [18,19].

En traversant une cellule, toute particule charg@&e un plasma électrons-ions qui
migre vers les cathodes. En mesurant, pour towgsscellules touchées, les hauteurs

d’'impulsion et les temps de dérive on peut remoaitesi aux trajectoires des particules.
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Le calorimétre se compose de 1940 compteurs fodmédocs scintillateurs plastiques
couplés a des photomultiplicateurs bas bruit del fiadioactif (de 3 pouces et de 5 pouces
fabriqués par Hamamatsu). Les scintillateurs piass ont été choisis pour minimiser la
rétrodiffusion et pour leur radiopureté. La résaten énergie des PM 5” et des PM 3" est
respectivement de 6,1 % et de 7,38g/lE a 1 MeV). La résolution en temps entre PM est
d’environ 250 pgo a 1 MeV) cequi est largement suffisant pour séparer, par needur
temps de vol, les traces de deux électrons issugssburce (différence des temps deAtot
0 ns) de celles des électrons traversant toutedmbre At ~ 5 ns) [18].

Pour se protéger de la radioactivité naturelle amtiei le détecteur est placé dans un
blindage de 18 cm de fer contre les rayonnementsigaet d’'un blindage d’eau borée (35
cm) ou de bois (28 cm) contre les neutrons (vgure 2.4).

blinda
de bois‘;ge

blindage
de fer

réservoir
d’eau borée

tente
anti-radon

FIG. 2.4 — Les blindages du détecteur NEMO3. Dsetdiieur vers I'extérieur : le
blindage de fer, d’eau borée, de bois et la temti-adon.

De plus, une tente anti-radon étanche, en aluminiwmen film plastique, a été
installée autour du blindage pour séparer le déteate I'air ambiant du laboratoire. L'origine
et le fonctionnement de cette tente seront expdigumedétail dans la partie 2.5.1.
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2.3 — Résultats préliminaires

A titre d’exemple, la figure 2.5 présente un évéeetra deux électrons issus de la
feuille source située dans le secteur 04, c'esteddtline feuille métallique d®Mo [19]. Les
trajectoires des deux particules sont legeremaimbéas sous I'effet du champ magnétique de
25 Gauss, ce qui est compatible avec I'émissionlalex électrons. Pour cet événement, la
différence de temps de vol entre les deux élect(at)sest de 0,2 ns et I'énergie déposée est
de 2,088 MeV, ce qui en fait un événement compativiec une deésintégration double béta

permise.

Vue de dessus du détecteur Vue latérale

FIG. 2.5 — Vue de dessus et vue de co6té du détdotsud’'un événement a deux
électrons. Les deux blocs de scintillateurs toudludg représentés par les rectangles rouges,
le trajet des particules est la courbe rouge passpar les cellules Geiger touchées,
représentées par des cercles bleus.

La figure 2.6 montre un événement a deux tracesiqeatilignes. La différence de
temps de vol est de 4,7 ns, I'énergie déposée ldandeux scintillateurs est de 5,638 MeV.
Cet événement possede toutes les caractéristiuegldctron traversant la chambre a fils. Il

est rejeté par simple critére sur le temps de vol.
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Type Event informations :
runiumber eventHumber mumberofTrackPattern
1899 60465 2

e —

FIG. 2.6 — Représentation d’'un événement d’un idadraversant la chambre a fils.

L’association d’'une chambre a fils et d’'un calorireépermet d’analyser toute une
série d’événements tels que I'émission d’électi@)s I'émission d’'un électron accompagné
par un rayonnement gammayje par deux rayonnements gammapa(e par une particule
alpha retardé (@ctarqd OU I'émission de deux rayonnements gamnpg, (etc. De ces
analyses, on en déduit les activités des princpataurces du bruit de fond telles que le
niveau de radioactivité des feuilles sources, mstaminations en radon/thoron, I'effet des
neutrons résiduels, etc [20,21]

La figure 2.7 présente les résultats préliminasf@®nus pour les deux sources les plus
abondantes dans NEMO3, c'est-a-diré’fio et le®°Se, pour 4,5 ans de prise de données
[22]. L'abscisse correspond a la somme en énergiedidux électrons émis et I'ordonnée
donne le nombre d’événements observés. La figupgésente que les événements d’énergie
supérieure a 2 MeV. Tous ces événements sont a éleakons purs (sans rayonnement
gamma détecté) avec un vertex sur la feuille soetame différence de temps de I~ 0
ns. La majeure partie des événements (en bleupsmond au processu permis. Les
événements détectés ont conduit aux durées deoyierme suivantes :

2B2v Mo, Tyo=[7,17 + 0,01 (stat) + 0,54 (sys)] x £@ns,

2B2v %%Se, T,=1[9,6 + 0,1 (stat) + 1,0 (sys)] x 1ans.

De la méme facon, les niveaux de radon et les pon&ions de radioactivité
naturelle des sources sont évalués a partir ddgsasades données de NEMO3. Ces valeurs
sont alors comparées aux mesures effectuées pl@tdeteur de radon ou par spectrométrie

gamma.
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FIG. 2.7 — Résultats de I'expérience NEMO3 aprés ahnées de mesure pour les
deux source$’®Mo et®?Se. Les données expérimentales sont les points, t@icontribution

22v est en bleu, la contribution radon en vert et taitde fond de radioactivité interne en

rouge. La courbe en violet montre le spectre sir@@& pour une période de 5.40ans dans
le cas du'®Mo et de 1& ans dans le cas diSe [22].

A patrtir de ces valeurs, une simulation Monte-Cadanet de calculer la contribution
des différentes composantes du bruit de fond poprdcessusf3v, comme présenté dans la
figure 2.7.

Pour le *® Mo, le nombre d’événements détectés en 4,5 anngeslee 18 dans
l'intervalle en énergie [2,8-3,2] MeV. La somme aesnposantes de bruit de fond, calculée
par simulation, nous a donné (16 + 1,4) événemdesla méme facon, pour féSe, on
observe dans la fenétre en énergie [2,6-3,2] Me¥vEhements pour un bruit de fond calculé
de (10,9 + 1,3) événements. Les limites sur lem@és des processuB® et les contraintes

sur la masse effective du neutrino pour ces deyauwosont alors [22] :
T >10x10**anset <m,> < (0,47 — 0,96) eV pour l'isotopg&Mo,
T > 32x10%anset <m> < (0,94 — 2,5) eV pour I'isotogéSe.

La figure 2.7 montre que le radon est une compesamportante du bruit de fond,
surtout pour les événements d'énergies prochesalears de @. Pour le thoron, I'analyse

avec les différents canaux a montré qu’il est égald présent dans le détecteur NEMO3
mais qu’il joue un réle négligeable [23].
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2.4 — Effet du radon et du thoron dans NEMO3

2.4.1 - Radon €t“Bi

Comme nous l'avons déja souligné, #&Rn alimente le noyat*’Bi, une des
composantes les plus importantes du bruit de fenMEMO3. Ce noyau possede une valeur
Qg de 3,27 MeV. Son schéma de décroissance estdmglexe, la figure 2.8 ci-dessous ne

donne qu’un schéma partiel avec les embrancherbhétassupérieurs a 1%.

e . 197 mn
1
83
28% g 2447 ke V.
55% o 2204 ke V
I-.-%--%—h— —— 2118 ke'V
25% - 2017 kaV
. 83% 1847 keV
Ermax ~ 1.5 MeV ’7 . 1 : —, o 1764 keV
L. T 0% 1730 keV
39 oy ~ I 1543 keV
= 10 % T 1415 keV'
— 1378 keV
€:(1323 ke

1% - 8 ; 609 keV

B e R R

S o>

oy e i o

=327MeV| 1789% 214 Lo6dus SIS YyvYY okev
QB ) ngPO E R EREe
B F RS aaRd

FIG. 2.8 — Schéma partiel de la décroissancé’Bi.

On notera un embranchement assez important de% A;8rs I'état fondamental du
2po. L’électron émis peut donner par diffusion Mol événement & deux traces comme
présentée la figure 2.9.a. De plus, environ 35 % dfssintégrations donnent un électron de
Qgmax ~ 1,5 MeV suivi d’'un rayonnement gamma de 1,7 M&n peut donc obtenir un
événement a deux traces si le rayonnement gameragitt par effet Compton (figure 2.9.c)
ou si un électron de conversion est émis (figueeb.

Enfin, dans la décroissance béta’tfBi, il existe une transition vers I'état excité’0
de 1,415 MeV du**Po. Bien que son embranchement soit faible (1%je a@¥croissance
donne lieu a un électron d’énergig.Q = 1,857 MeV suivi d’'un électron de conversion de
1,323 MeV. L’énergie totale des deux électrons épeist ainsi atteindre une valeur voisine
de 3 MeV.
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FIG. 2.9 — a) Diffusion Méller d’'un béta émis par 4Bi. b) Emission béta suivie
d’un électron de conversion. c) Emission béta, gansuivie d’'une diffusion Compton.

source

5/’

214:
Bi

2.4.2 - Thoron et®Tl

Dans le cas du thoroA?fRn), le descendant pouvant produire des événeretesix
traces est 16%TI de @ = 4,99 MeV. La figure 2.10 ci-dessous présentscteéma partiel de

décroissance dtf®Tl vers 1e2%pPb.

20 3.053 mn
i
-
3.218% 3.961 MeV
e 2 3708 MeV
;]l;/o - - 3475 MeV
T 5 3.198 MeV
0.03 % I R i 2.615 MeV

P

=4.99 Mey 08
G " Pb

FIG. 2.10- Schéma de décroissance’Wtil.

On notera tout d’abord qu’il N’y a pas de transitide I'état fondamental vers I'état
fondamental. Ensuite, la transition béta vers lenper état excité (B d’énergie de
2,615 MeV est d'intensité trés faible. Toutes lages transitions émettent un électron ge Q
entre 1 MeV et 1,8 MeV suivi d'une cascade des magments gamma de multiplicité?2
comprenant toujours le rayonnement gamma de 2,6&¥.Ne ?°°T| peut conduire & un
événement a deux traces compatible avec un événep@n si le rayonnement gamma de
2,615 MeV est converti (dans 0,2 % des cas) et siul les rayonnements gamma associés

(583 keV, 860 keV...) ne sont pas détectes.
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2.5 — Origine du radon dans NEMO3

2.5.1 - Origine externe

Aprés son installation au LSM, le détecteur NEMOZ@nmenceé a prendre des

données en février 2003. Tres rapidement, les @resianalyses ont montré un taux

d’événements a deux électrons vers 3 MeV anormaleélevé, ce qui ne pouvait s’expliquer

gue par la présence éventuelle de radon au seiétéateur. Pour vérifier cette hypothese, le
niveau de radon dans le gaz de NEMO3 a été mesupéaeant un détecteur de radon (voir
chapitre 3) en série avec NEMO3.
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FIG. 2.11 — Spectres en énergie des particulesaatigitenu par le détecteur de radon
pour des mesures du gaz a la sortie (en haut)l'en&rée (en bas) du NEMOS. Le pic de 7,7
MeV correspond & la particule alpha émise par Isagmdant***Po du radon [24].
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Le spectre en énergie des particules alpha obtezwila détecteur de radon en sortie
de NEMO3 est montré dans la partie supérieure figuee 2.11. On y voit nettement le pic
alpha de 7,7 MeV qui contient 120 événements enhldi® comptage [24]. En utilisant un
étalonnage donné par les constructeurs de 1 coépsijalent a 1 mBg/M[14], nous
obtenons une activité de 25 mBdinCette valeur a été confirmée par les analyses des
différents canaux, surtout les événemerds.gqscorrespondant a I'effet BiPo, c'est-a-dire la
décroissancg du?“Bi suivie de I'émissiom retardée dd**Po (voir figurel.3).

Afin de vérifier que le radon n’est pas amené pagdz lui-méme, le méme détecteur
de radon a été placé pendant 89 h a I'entrée de ®QIENA4]. Le spectre correspondant est
montré dans la partie inférieure de la figure 2Lk taux de comptage dans les raies alpha de
7,7 MeV (radon) et de 8,8 MeV (thoron) sont todiaih compatibles avec le bruit de fond du
détecteur, soit environ 1 coup/j dans chacune deg dhies.

L’hypothése la plus probable sur I'origine du radiait une éventuelle entrée de I'air
du LSM a cause de défauts d'étanchéité entre t@sigs. En effet, une mesure du niveau de
radon dans I'air du laboratoire montra qu'il cortigrenviron 18 Bg/m Cette valeur était
variable suivant le jour ou la nuit, et probablemen fonction de la température et de la
pression a l'intérieur du laboratoire.

Une premiere action, qui s’est révélée insuffisafite d’améliorer I'étanchéité entre
secteurs a l'aide de résines. La deuxiéme actibhiristallation d’une tente en aluminium et
en plastique pour couvrir le détecteur NEMO3 afen lisoler de I'air du laboratoire. Un
systeme de ventilation permettait en outre d'igec l'intérieur de la tente de I'air frais
provenant directement de la cheminée d’aératiotudoel. Malgré ces efforts, les mesures
effectuées montrérent que le niveau de radon @datente restait a peu prés le méme, c'est-a-
dire autour de 18 Bg/finUne troisiéme étape fut alors de construire wpatitif & base de
colonnes de charbon actif refroidi a — 50°C peramgttinsi de réduire le niveau de radon
dans I'air & ~ 15 mBq/f soit d’un facteur 1000 [25]. L'air ainsi « dérauigé » est alors
injecté & l'intérieur de la tente avec un flux dg0Int/h. Avec ce dispositif, le niveau de
radon dans la tente, c'est-a-dire a I'extérieuNEMO3, n'a été malheureusement réduit que
d’un facteur 3, c'est-a-dire ~ 5 Bginrargement insuffisant [19].

Clairement, il était évident gu'il existait une soe&l importante de radon a l'intérieur
de la tente venant tres probablement de I'éleaimnsituée juste sous le détecteur NEMOS3.
En effet, il est bien connu que les composantstréleicues contiennent en général des

niveaux assez élevés de radium provenant essentait des isolants ou des céramiques. De
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plus, la température élevée de I'électronique f@eoénormément I'émanation du radon. Il a
alors été décidé de séparer I'électronique de d¢entde du détecteur par une double couche
de film plastique. Avec ce dispositif, le niveau delon dans la tente est tombé rapidement
autour de 0,4 Bg/f Enfin, en dernier ressort, le systéme de veitilade I'électronique a été
modifié pour éloigner rapidement l'air chargé edama le plus loin possible de la tente. Avec
ce dernier dispositif et une recherche continudlieventuelles fuites entre I'extérieur et
lintérieur de la tente, le niveau de radon dan®fde a pu étre amené autour de 100 mB&g/m
comme montré sur la figure 2.12 (page suivante),pgésente le suivi de radon sur une
période d’environ un mois et demi.

La figure 2.13 montre un suivi de radon dans le dazNEMO sur une période

d’environ 20 jours, avec une valeur moyenne deviBg/nT [27].
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FIG. 2.13 — Suivi du radon dans le gaz a la sailgeNEMO3 [27].

Il faut remarquer ici qu'aprés tous ces effortsnieeau de radon a I'extérieur de
NEMO3 a été diminué d’environ deux ordres de gramsletandis que le niveau de radon
dans le gaz a la sortie de NEMO3 n’a été diminué dun facteur 6 a 7. Ceci semble

indiquer une source a l'intérieur de NEMOS, proleafnt due a 'émanation des matériaux.
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2.5.2 — Origine interne

Les principaux matériaux susceptibles d’émaner atiom a I'intérieur de NEMO3
sont peu nombreux et ont tous été mesurés parrgpeittie gamma avant la construction de
NEMO3. Nous examinerons successivement les fewsthesces, les fils Geiger, les films de
mylar aluminisé couvrant les faces avant des daitgirs plastiques et enfin la structure
meétallique qui se trouve au-dessus et en-dessodstdateur, appelée pétale.

Le tableau 2.2 présente les limites de radioaétigit radium“€®Ra) pour toutes les
feuilles sources distribuées dans les 20 sect@iis Rappelons que dans chaque secteur, il y

a 7 bandes sources de largeur 65 mm et de longu&gim.

N° du Isotope Nature | Nombre dd Masse ““Ra ““Ra
secteur bandes (9) (mBg/kg) | (mBg/unité)
0 Cu métallique 7 633 0,12 0,07
1 100Mo métallique 5 432 0,67 0,29
composite 2 176 0,33 0,06
2 100Mo métallique 7 633 0,33 0,21
3 100Mo métallique 7 710 0,33 0,24
4 100Mo métallique 7 626 0,33 0,21
5 100Mo métallique 2 192 0,33 0,06
100Mo composite 3 251 0,33 0,08
150Nd,O3 composite 1 47 3,33 0,16
ZrO, composite 22 16,67 0,37
40Cak composite 1 18 4,17 0,08
6 82Se composite 7 385 4,17 1,60
7 82Se composite 7 459 1,17 0,54
8 82Se composite 1 74 4,17 0,31
82Se composite 1 63 1,17 0,07
nat Te composite 5 296 0,17 0,05
9 130Te composite 7 319 0,67 0,21
10 100Mo composite 7 604 0,33 0,20
11 100Mo composite 7 603 0,33 0,20
12 100Mo composite 7 608 0,33 0,20
13 100Mo composite 7 603 0,33 0,20
14 100Mo composite 7 625 0,33 0,21
15 100Mo composite 7 632 0,5 0,32
16 100Mo composite 7 593 0,33 0,20
17 130Te composite 7 314 0,67 0,21
18 116Cd métallique 7 434 1,67 0,72
19 nat Te composite 7 472 0,17 0,08
Radioactivité totale en Ra (mBQ) <714

TAB. 2.2 — Radiopureté des feuilles sources dadstiecteur NEMO3. Les activités de
?2°Ra correspondent aux limites supérieures obtenaesgectrométrie gamma.
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En supposant que l'activité du radium pour chacuellé est égale a sa valeur limite,
le total de I'activité des feuilles ne peut pasasser 7 mBg. Avec un facteur d’émanation du
radon de 100%, largement surestimé, et un volumt diambre a fils de 28 3non est
conduit & une activité maximum de 0,25 mB{/m

Les mesures effectuées pour les fils des cellukigegs ont montré que l'activité en
*Ra est inférieure & 0,7 mBq/kg [27]. Pour une massale d’environ 1,7 kg, une
probabilité d’émanation de 100 % et le méme voluleda chambre, on obtient une activité
inférieure & 0,05 mBg/fren radon.

De la méme facon, les feuilles de mylar aluminigévecant les faces avant des blocs
de scintillateur présentent une activité infériear85 mBq/kg erf*Ra [27]. La superficie
totale de ces feuilles de mylar est d’environ 100 leur épaisseur 1@m, ce qui conduit &
une masse totale estimée d’environ 1 kg. En suppasafacteur d’émanation de 50 % (vers
lintérieur de la chambre & fils), on obtient urtivité radon < 0,6 mBg/fh

Pour les pétales, la masse totale est de 10 t@th@dimite mesurée par spectrométrie
gamma est de 0,6 mBg/kg [18,28]. Avec le méme tacttémanation maximum de 50 %
(vers l'intérieur de la chambre & fils), on obtiene activité radon < 100 mBg/m

De tous ces matériaux, seuls les pétales peuventu®liement contribuer au niveau
du radon dans le gaz. Toutefois, la probabilitérdgation est largement surestimée pour un
tel matériau de densité élevée 7,9 gicle plus, la topologie des événements . gds
montrée dans la figure 2.14, n’est pas en faveuwrette hypothése puisque la distribution de
ces événements est loin d’étre homogene [18,29Eften, les événements BiPo sont plutdt
localisés en haut des cellules 4 et 5 et en bascelades 14 et 15. L’hypothése la plus
probable est que les couronnes de scintillateurshess de ces cellules possédent une activité
en?*Ra sur les feuilles de mylar aluminisé ou sur lelfes utilisées. Cette hypothése devra
étre vérifiee au moment du démontage de NEMOS3 jgar rdesures complémentaires de

spectrométrie gamma.
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FIG. 2.14 — Vue de profil du détecteur NEMO3. Lailfe source est située au centre,
le mur interne de scintillateurs est a gauche exuple mur externe a droite. Le haut et le bas
sont formés des pétales en fer pur (en violet grisjle quatre couronnes de scintillateurs
plastiques. Les bandes grises verticales correspoindux couronnes des cellules Geiger
dont les numéros varient de 00 a 08 pour la paimierne et de 10 a 18 pour la partie
externe. L'ordonnée correspond a la position vatdcavec l'origine prise au centre du
détecteur. Les variations dans la distribution destex des événementrgargs iNtégrés
pour tous les secteurs sont indiquées par les regme gris. L’échelle sur le nombre
d’événements correspondant aux activité€®i ou ?*Ra est présentée sur la droite de la
figure [18,29].

2.6 — Conclusions

En conclusion, le réle du radon dans I'expérienE®MOD3 a été fortement réduit d'une
part par une sélection rigoureuse des matériaux@uent de la construction du détecteur et
d’autre part avec l'installation d’un systéme amiilon, comme montré sur la figure 2.15. I
reste encore une contamination radon de l'ordre5dmBg/n? dans le gaz provenant

probablement du dégazage des matériaux.
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ventilation ventilation
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Air déradonisé
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NEMOQO3
A
Air frais
— Tente étanche
~ 15 Bg/m® l _
Electroniques

FIG. 2.15 — Le radon au LSM et autour de NEMO3.rilivee d’air frais du LSM
contient ~ 15 Bg/fhde radon, valeur légérement inférieure & I'air ime ~ 18 Bg/m A la
sortie de I'usine anti-radon, I'air injecté dans tante NEMO3 contient ~ 0,015 Bd/rhe
niveau résiduel du radon dans la tente est ~ 0/mBget dans le gaz NEMO3 ~ 5 mBY/m

Le niveau du radon dans le gaz de NEMO3 a été éwiudeux facons, d’'une part
avec les analyses des données de NEMO3 qui onemphvers 37,7 + 0,1 mBgfnpour la
phase avant le dispositif anti-radon (appelée piiase 6,46 + 0,02 mBg/fpour la phase
avec la tente (phase Il) [18]. D’autre part, leediu de radon dans le gaz a la sortie de
NEMO3 a été mesuré par intermittence avec le daieate radon en série. La figure 2.16
montre le suivi en radon sur une période de 34sjpendant la phase Il. La valeur moyenne
observée est de 2,7 + 0,1 coups/j avec un brufodé de 1,1 + 0,1 coups/j dans le pic a
7,7 MeV. Le calcul de l'activité¢ radon dans le galest pas immédiat pour les raisons
suivantes : le détecteur de radon mesure le gagodie et non pas l'activité du gaz a
l'intérieur de NEMO3, le facteur de calibration présence d'alcool n'est pas connu et la
réponse du détecteur de radon est dépendante sleyskiparametres tels que le débit de gaz

et la distance entre la sortie de NEMO3 et le déteale radon.
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Radon (7,7 MeV)
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FIG. 2.16 — Taux de comptage du pic alpha de 7,¥ Mg radon sur une période de
804 h, soit 34 jours.

Pendant la méme période d’acquisition, la figule’ 2résente le taux de comptage de
la raie alpha de 8,8 MeV de la décroissancé’@Ro provenant de la chaine du thoron. Le
taux de comptage est supérieur au bruit de fonds ledacteur de calibration pour le thoron

n’est absolument pas connu.

0 Thoron (8,8 MeV)
= . N (?’°Rn) = 2,5 + 0,1 coups/j
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FIG. 2.17 — Taux de comptage du pic a 8,8 MeV dtotihen évolution de temps.

Pour terminer, il est important de remarquer queteps moyen de résidence du gaz
dans NEMO3 est de l'ordre de 4 jours, c'est-a-din@parable avec la période du radon (3,8
jours) mais tres long par rapport a celle du thaf®m6 s) y compris de son descendant le
?12pp (10,64 h).
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Chapitre 3

Détecteur de radon

Détecteur de radon par collection électrostatigg&iMIOKANDE, Japon).

Le détecteur de radon utilisé dans ce travail a d&eeloppé initialement pour
'expérience  KAMIOKANDE (KAMIOKA Neutrino Detection Experiment) située au
laboratoire souterrain de Kamioka au Japon. Cefpéréence est dédiée a la mesure du flux
de neutrinos solaires par la techniqgue Cherenk@c 0000 tonnes d’eau purifiée et elle
nécessite une réduction du bruit de fond d aurratéms I'eau jusqu’a environ 2-3 mBdg/m
[30]. Dans ce chapitre on décrira le principe dted&ur de radon, son fonctionnement, sa

sensibilité ainsi que son bruit de fond.
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3.1- Description du détecteur de radon

Le schéma général du détecteur est présenté 8guta 3.1. Il comprend une cuve de
80 litres en acier inoxydable et deux vannes déenat de sortie permettant la circulation du

gaz a mesurer.
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/// ~o clectrique
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A S/

FIG. 3.1 — Structure schématique du détecteur dema

-
-
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&—Cuveoenacier 4

La détection du radon s’effectue indirectement avdrs ses descendants par
spectrométrie alpha. Au centre de la partie supgiest placée une photodiode silicium de
dimensions 18 x 18 x 1,2 nfmenchassée dans un support en céramique de 2% £,35nn7
[31] (voir figure 3.2). Une tension négative de Q50 est établie entre la cuve en inox et la
photodiode. Lorsque le radon contenu dans le geeyrodécroit par émission d’'une particule
alpha, le noyau résiduel dé®Po d'une période de ~ 3 minutes se retrouve danétain
multichargé positif et migre ainsi vers la surfade la photodiode. Lé*®Po ou ses
descendants émettent des particules alpha oueldsogis qui sont détectés par la photodiode.
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--------------------------- Photodiode

I
| Hamamatsu
| .
1 j=— === Préamplificateur
: | 25 mm
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_____

L Z I’
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FIG. 3.2 — La photodiode Hamamatsu S3024-06.

L’électronique d’acquisition standard comprend wéapnplificateur, un amplificateur
et un codeur couplé a un PC. Un exemple d'un spettrénergie des particules alpha obtenu
pour la détection du radon émané a partir d'unecgode radium est présenté dans la figure

3.3. Ici, le gaz porteur est I'air ambiant du ladtoire.
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4000~
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FIG. 3.3 — Exemple d'un spectre en énergie desiqaes alpha obtenu pour la
détection du radon émané & partir d’'une source ddium montrant les pics alpha de
6,0 MeV dif*®%o, de 7,7 MeV dti“Po, et trés faiblement le pic de 5,3 MeVto.
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On y voit trés nettement les pics alpha de 6,0 Ma¥*%Po et de 7,7 MeV dt'*Po, et
trés faiblement le pic de 5,3 MeV dtfPo. Le?'%Po fait partie de la décroissance®i¥Pb de
période trés longue (~ 22 ans). Au cours des medafé®Pb a donc tendance & s’accumuler
sur la surface de la photodiode. A trés basse énadagemontée est due au bruit électronique
et aux électrons émis.

Un exemple d’'un spectre en énergie des particupggmabtenu pour la détection du
thoron émané & partir d’'une source?tf@h est présenté dans la figure 3.4. Ici, le gatepor
est de I'azote comprimé. On observe les trois pigha du®%Bi (6,1 MeV), du®%Po
(6,8 MeV) et du**%Po (8,8 MeV). Le rapport des intensités entre les glpha de 8,8 MeV et
6,1 MeV est constant, donné par les rapports d’antdhrement, respectivement de 64 % vers
le 2?Po et de 36 % vers f&TI (voir figure 1.3). Le **?Bi décroit par émission d’une particule
béta vers |é'%Po de période trés courte ~ 300 ns, lequel dépaviémission d’une particule

alpha. Il s’ensuit une sommation entre la partidud¢a et la particule alpha, ce qui est tres
nettement visible sur la figure.

Lounk

Bruit
électronique
+ électrons

B simultan é
Qp=2254 ke

1 1 1 1 I [ = 1 [ 1 1
100 200 300 400 &BOO  BOO 700 2800 3900 1000 1100

Channel

FIG. 3.4 — Exemple d’'un spectre en énergie des particulpRaaobtenu pour la
détection du thoron émané a partir d’'une sourcetldgium montrant les pics alpha de
6,8 MeV du”'%o, de 6,1 MeV da'Bi, et de 8,8 MeV d&™Po. Ce dernier pic est sommé
avec la particule béta dtt?Bi.
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3.2 — Bruit de fond du détecteur

En 2006, H. Oshumi de I'Université de Saga (Jappmhis a la disposition de la
collaboration NEMO et du CENBG un détecteur de nadientiqgue a ceux développés pour
'expérience KAMIOKANDE. Dés son arrivé au CENBG, fonctionnement du détecteur a
éte testé par une mesure de radon dans l'air sanfacirculer I'air ambiant avec une petite
pompe de débit d’environ 4 I/mn. La figure 3.5 deda variation du taux de radon mesuré
sur la raie d'alpha de 7,7 MeV pour 6 jours de mesici, un point représente le nombre de
coups enregistrés pour 6 h d’acquisition. La séituraest obtenue aprés 6 jours, soit environ
1,5 fois la période. La valeur de saturation es#@x1d coups/jour. Nous verrons que le
temps de saturation et la valeur de saturation d@oéndants de plusieurs paramétres comme
le débit, le taux d’humidité ...

14000 ~
Aoy = 42x10° coups/j
Eq=7.7 MeV
12000 - .
*
e IR
o _ -
10000 - * e _-
- .
Pe *
X4
< 8000 - <3
© /,
>
.
8 6000 1 »
v
7
?
4000 ~ /
»
%
*®y
2000 1 4
0 T T !
0 4 8 12 16 20 24 28 32 36 40
1 point/6h

FIG. 3.5 — Evolution du taux de comptage du radansdair en fonction du temps.

Par la suite, une mesure du bruit de fond intrineesty détecteur a été entreprise. Pour
ceci, le détecteur a été purgé avec de I'azote dampqui est supposé étre exempt en radon
[32]. La figure 3.6 montre la variation du tauxraelon dans le pic a 7,7 MeV en fonction du
temps. Ici, un point présente le nombre de coupsgesirés pendant 6 h d’acquisition. La
valeur moyenne du bruit de fond obtenue durantdi8sj de mesure est de (8,8 = 0,3)
coups/jour.
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Bruit de fond du détecteur au CENBG
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FIG. 3.6 — Bruit de fond du détecteur en radon.

Pour comprendre la ou les sources de ce bruit ntk ifirinséque, nous nous sommes
placés dans deux configurations différentes. Lanpgree a consisté a couvrir la photodiode
par une petite boite étanche en plastique afinrélerain petit volume (quelques Ynautour
de celle-ci et de la séparer ainsi du volume t¢ala cuve d’acier (voir figure 3.7). La haute
tension de collection était de -1500 V et |la paslation de la diode de 15 V. Notons que, avant

chaque mesure, le détecteur est purgé avec ded’aamprimé.

I Amplificateur

ADC Ordinateur

\4
\4

FIG. 3.7 — Schéma du détecteur avec la diode resroeid’une boite étanche en plastique.
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Cette mesure permet dévaluer le taux de radon émpar la photodiode,
probablement d0 a la présence de radium dans Emafwe. La figure 3.8 présente la
variation du taux de comptage en fonction du terfgdsun point correspond a un comptage

de 12 h. La valeur moyenne obtenue apres une serdaimesure est de (3,1 £ 0,7) coupslj.

Bruit de fond de la photodiode

Nmoy = 3,1 £ 0,7 coupsl/j
Ey,=7,7 MeV

3,5

2,5

1,54

Taux de comptage (Coups/12h)

0,5

1 2 3 4 5 6 7 8 9 10 11 12 13 14 15 16 17

Point/12h

FIG. 3.8 — Bruit de fond intrinséque du détecteue@la photodiode couverte d’'une
boite plastique.

Ce résultat montre qu’effectivement environ 50 Yntkeau de bruit de fond provient
de la photodiode elle-méme et qu’il existe probidget une autre source.

Une deuxiéme mesure a été réalisée en couvrandjieure partie de lintérieur de la
cuve d'acier par un film étanche en plastigue (Vigjure 3.9). La mesure a été effectuée
toujours dans les mémes conditions de polarisatafe haute tension, aprés avoir purgé le
détecteur avec de I'azote comprime.
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I'intérieur de la cuv

FIG. 3.9 - Schéma du détecteur avec la cuve coeiypent un film étanche en plastique.

La variation du taux de comptage dans le pic aMe¥ en fonction du temps est
présentée dans la figure 3.10. Pour cette meshiague point représente le taux de comptage
pendant 12 h. La valeur moyenne obtenue apres emaise de mesure est de (4,5 = 0,8)
coups/j, statistiguement compatible avec la mepuéeedente, ce qui implique qu’environ

50% du bruit de fond provient de I'’émanation deuse en acier.

Bruit de fond du détecteur avec l'intérieur couvert par un sac plastique

Nmoy = 4,5 £ 0,8 coupsl/j
| | Ey,=7,7 MeV
) 1 ‘ 2 ‘ 3 ‘ 4 ‘ 5 ‘ ‘ 7 ‘ 8 ‘ 9 ‘ 10 ‘ 11 ‘ 12 ‘ 13

Point/12h

[N} w IS 3 o
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FIG. 3.10 — Bruit de fond intrinseque du détectavec la cuve d’acier couverte.
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Dans le cadre de I'expérience NEMO3, la collaboratitilise deux autres détecteurs
de radon du méme type appelé Radon 1 et Radon 2iétexteur Radon 1 est dédié au
contr6le du niveau de radon dans la tente et Radancontrdle du niveau de radon a la sortie
de l'usine anti-radon. Les mesures de bruit de fd&des derniers ont donné respectivement
(2,1 £ 0,1) coup/j pour Radon 1 et (5,8 £ 0,6) upour Radon 2. Le fait que le bruit de
fond intrinseque soit variable d'un détecteur autfa reflete probablement le niveau de
pollution en**Ra de la photodiode et/ou de I'acier. Pour le igrtifnous avons entrepris
guelques mesures complémentaires par spectrorgatrimna.

3.3 — Analyse de la radiopureté des principaux cas@nts par spectrométrie

gamma

Les seuls matériaux du détecteur susceptibles diéntu radon sont la photodiode en
silicium sertie dans un support en céramique, Mean acier inoxydable et enfin le joint
d’étanchéité de la cuve. Tous les trois échansllont été analysés avec les détecteurs GeHP
ultra bas bruit de fond de type coaxial de 408 amLaboratoire Souterrain de Modane et de
100 cnfau CENBG.

Le tableau 3.1 donne les activités en mBq des figstdRa, *°Th et *°*K pour une
photodiode dans son support en céramique, pourcenamique seule et pour le joint

d’étanchéité.

22 22 40,
Echantillon Masse (g Ra Th K
(mBq) | (mBq) | (mBq)
Photodiode* 4 140+£2 36+2 900 + 2
Céramique (PIN) 3,5 250+p 367 1150+p0
Joint 54,7 <2 <1 270 £ 20

TAB. 3.1 — Activités en mBq de la photodiode, deétamique et du joint d’étanchéité.

* Valeur moyenne sur 5 photodiodes mesurées en teémps.
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On constate effectivement que la céramique, comeaidobup d’autres céramiques,
contient bien du*Ra [33,34,6]. L'écart entre les activités céramigeele et photodiode
seule reflete probablement une variation de l'#éidu radium d’une photodiode a l'autre.
Ce résultat peut expliguer au moins partiellemesst Variations de bruit de fond d'un
détecteur & l'autre. En effet, si I'on adopte umgivité **Ra de 140 mBg, un facteur
d’émanation de 0,6 % [6], et une efficacité de ciide des particules alpha d’environ 30 %
[30], on calcule un taux de comptage sur le pitalge 7,7 MeV d’environ 20 coups/j, ce qui
est supérieur mais pas tres éloigné du bruit de foesure.

Notons que I'épaisseur du silicium est de 1,2 mourRine polarisation de 15 V, la
zone sensible est inférieure a 508 en face avant [31]. Autrement dit, la face aeige peut
détecter les particules alpha émises a partiratiams et de leurs descendants, leurs parcours
étant d’environ 5um dans le silicium.

La derniére ligne du tableau 3.1 donne les actiyitéur le joint d’étanchéité. Seules
des valeurs limites ont été obtenues, ce qui rendppobable une éventuelle contribution de
ce joint au bruit de fond du détecteur.

Enfin, le tableau 3.2 donne les activités mesumgmsr trois échantillons d’acier

utilisés dans la fabrication des cuves.

Activité (mBa/k
DimensionMass€ (mBa/kg)

Echantillon

(mm) (9) 239 2260, | 2281, 40K

Acier 1 60x60x5| 135,4| <40 <5 30+£3] <30

Acier 2 |60x60x0,514,1 | <280 <33 <17| <300

Acier 3 | 60x60x1| 27,6 | <150| <17 <12| <150

TAB. 3.2 — Activités des échantillons d’acier deuae.

Il est trés difficile d’estimer la contribution @et acier au bruit de fond pour plusieurs
raisons : 1) les activité$°Ra sont en valeurs limites, 2) le facteur d’émamatie 'acier n’est
pas connu, 3) I'émanation est trées dépendante édat Ile surface. Mais nos mesures ont

montré qu’il y contribue.
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3.4 — Calibration du détecteur

Jusqu’a présent, toutes les valeurs de radon nesspa ce type de détecteur sont
basées sur le facteur de calibration donné parotestaucteur, soit pour le pic alpha de
7,7 MeV environ 1 coup/j = 1 mBgfinToutefois, ce facteur de calibration a été obiemus
des conditions bien définies, c'est-a-dire danscincelation de gaz fermée, un flux de 3 I/mn
et une humidité absolue supérieur & 2 niglqui sont loin des conditions de I'expérience
NEMO pour laquelle le circuit est ouvert, le débittre 2 et 5 I/mn et un taux d'alcool de
4,3 % et d’eau de 0,1 %. Ce facteur de calibratiest défini que pour le radon.

Dans le chapitre suivant concernant uniqguemenadem, nous étudierons l'influence
des différents parameétres tels que le flux du gazepr, le taux d’humidité, la valeur du
champ électrique, etc. Rappelons que pour le dgtede radon actuellement utilisé au LSM,
le bruit de fond est de I'ordre de 1 coup/j, cerquimalement permet de mesurer un niveau de
radon autour de quelques mB§/m

Le dernier chapitre portera sur le thoron qui a &t@otre connaissance, tres peu étudié

jusqu’a présent.
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Chapitre 4

Etudes du radon au CENBG

o0 W00 400 500 600 700 e00 900 1000
Channel

Photographie de I'écran du PC d’acquisition compémant un spectre alpha des
descendants du radon.

L’expérience NEMO dispose au LSM de deux détectaiesradon chargés de
contréler la sortie de I'usine anti-radon et I'iné&ir de la tente. Pendant les prises de données,
un de ces détecteurs a été parfois utilisé poutr@en le niveau du radon dans le gaz a
'entrée et a la sortie de NEMO3. Les activités unéss ont toutes été évaluées avec le méme
facteur de calibration donné par le constructenit, 5 mBg/n? = 1 coup/j enregistré dans la
raie alpha de 7,7 MeV [14]. Toutefois, nous avoémdu que ce facteur de calibration a été
déterminé dans des conditions différentes de cddeEMO3. En effet, il a été mesuré avec
un systeme fermé de circulation d’air de taux d’idité@ supérieur a 10 % et un débit de
3 I/mn. Par contre, dans NEMOS, la circulation daz g@st ouverte avec un débit variable entre
2 et 5 I/mn. La nature du gaz est un mélange dé @ d’hélium, 4,3 % d’alcool, 1,3 %
d’argon et 0,1 % de vapeur d’eau.

Il est apparu ainsi nécessaire d’étudier le praceds détection du radon dans les gaz
en fonction de toute une série de paramétres ewpataux tels que la température,

’humidité et la nature du gaz porteur, la tengdencollection, etc.
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4.1 — Vue d’ensemble du dispositif expérimental

En général, une mesure est effectuée avec uneesaacradium a I'entrée du
détecteur. Le radon exhalé est entrainé par urpgeeur a l'intérieur de la cuve a l'aide
d’'une pompe dont le débit d’alimentation est rélglalCe systeme a pour but de créer un
circuit d’alimentation proche de celui actuellemenitisé dans NEMO3. La figure 4.1 en

présente le schéma de principe.

Q Ltube Luy

Air
—»—1 Pompe —

A
A
v
A
v
[TTITITITTTTT]

Débitmétre T (T)

( Débitmétre

Détecteur
Rn

FIG. 4.1 — Schéma de principe des mesures surdenra

La source de radon est formée des grains solidgeciblende contenus dans quatre
boites de dimension 10x10x10 minta masse de pechblende est de 20 g par boite, son
activité en®*Ra est de 700 + 22 Bqg/g. Les boites source somé@fadans un tube en
plastique de 4,6 cm de diametre et 20 cm de longleuradon exhalé est ensuite transporté
dans le volume de détection par un gaz porteumvéeits un tuyau de plastique transparent de
0,7 cm de diametre interne. Pour toutes les meguésentées dans ce chapitre, le gaz porteur
était I'air ambiant avec un débit contrélé par wndeux débitmétres suivant les cas. Deux
distances source-détecteur ont été utilisées, lwde petite avec un tuyau de 50 cm de
longueur (volume de 0,019 litre) et l'autre tréargle avec un tuyau de 25 m (volume de
1 litre) pour se rapprocher des conditions de NEMO3

Pour chaque mesure, la réponse du détecteur esgelgrar I'aire des pics alpha
caractéristiques du radon i E 6,0 MeV pour [€*%Po et § = 7,7 MeV pour I1€**Po. Les
spectres en énergie des particules alpha sontistnésgautomatiquement toutes les 4 h. Si
besoin, cet enregistrement automatique des spemre£tre effectué par tranches de 6 h ou
12 h.
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La figure 4.2 montre I'évolution des taux de congetales raies alpha en fonction du
temps pour un débit d’air de 0,2 I/mn. Dans cetngxe, I'intérieur de la cuve a été au
préalable purgé par un flux d’azote. L'ordonnée leshombre d’événements détectés par

tranche de 4 h, I'abscisse est le temps en heures.

Source Ra - air 0,2 I/mn - 25 m tuyau
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FIG. 4.2 — Evolution du taux de comptage des raipba de 7,7 MeV et 6,0 MeV en
fonction du temps. Le gaz porteur est de I'air.

On voit que le taux de comptage augmente réguliénemendant environ 30 h puis se
stabilise. Le temps nécessaire pour atteindret l@&ajuilibre dépend du débit, plus le débit
est grand, plus vite cet équilibre est établi. &xtde comptage de la raie alpha de 6,0 MeV
est nettement plus faible que celui de la raiealkpd 7,7 MeV. Ceci est une conséquence du
taux d’humidité dans I'air qui a tendance a neigealrapidement les ions polonium. Sur la
courbe correspondant a la raie alpha de 7,7 MeQ4eillations correspondent a un effet bien
connu jour-nuit [35]. Les baisses de comptage 86rh correspondent a une légere variation

du débit. L'activité radon est calculée en prerdamaleur moyenne obtenue a I'équilibre.

En général, le taux de comptage a 7,7 MeV seraconsme grandeur de référence

pour étudier I'influence des parametres expérimensar la réponse du détecteur.
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4.2 — Influence des parametres expérimentaux sudktection du radon
4.2.1 — Influence de la haute tension

La tension de collection électrostatique entreuaecet la photodiode recommandée
par le constructeur est de 1500 V [14]. Pour étubiigfluence de cette haute tension sur
I'efficacité de collection, nous avons mesuré lextde comptage de la raie alpha de 7,7 MeV
avec la source de radium, I'air ambiant comme gatepr et un débit de 2 I/mn. Dans ces
conditions, la figure 4.3 montre la courbe obteauec 9 valeurs différentes de tension entre
300 V et 3500 V.

10000
9000 P
= * - *
S 8000 |
b *
S 7000 -
o
L 6000 - *
[«
& 5000 -
Q.
£ 4000
o
(&)
@ 3000 - . *7.7MeV
3 2000 -
=
1000 -
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0 500 1000 1500 2000 2500 3000 3500 4000
uw)

FIG. 4.3 - Dépendance du taux de comptage en fumafie la haute tension de
collection. Débit de 2 I/mn.

Nous pouvons observer que l'efficacité de collectmgmente presque linéairement
jusqu’a 2000 V et semble étre saturée au-dela. Gomandifférence des taux de comptage
entre 1500 V et 2000 V n’est que d’environ 10 %ysavons choisi de respecter la consigne

des constructeurs et de faire toutes les mesurbé@V.
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4.2.2 — Influence de la température de la source

Il est bien connu que le processus d’émanationf@asément dépendant de la
température du matériau contenant*@Ra. Pour étudier cet effet, nous avons repris le
dispositif précédent en enroulant un cordon chatféatour de la source. La température est
contrdlée en plagant simplement un thermometrm@itieur du tube source.

La figure 4.4 ci-dessous montre la variation emx @ comptage entre 20 °C et 50 °C.
Cette variation semble étre quasiment linéaire,que est en d’accord avec les études

précédentes [36].

16000

14000 - -
12000 -
10000 -

8000 -

Coups/4h

6000 -

4000 -+
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15 30 45 60
Température de la source (°C)

FIG. 4.4 — Dépendance de I'’émanation en fonctiotadempérature de la source.

Rappelons que cet effet de température a une mdftuesur I'expérience NEMO
puisqu’il a fallu installer un film plastique powéparer le détecteur NEMO3 de son
électronique d’acquisition.

Cet effet de température sur la source a été égaleobservé lors d’'une mesure
effectuée au cours du mois de février. Pendant3gsurs de prise de données, le chauffage
de la piece était arrété la nuit et mis en routem#tin, d’ou un écart entre le jour et la nuit
d’environ 15 °C. La figure 4.5 montre I'influencarsout pour la raie alpha de 7,7 MeV. Les

maxima sont atteints dans I'aprés-midi vers 14& nhinima au milieu de la nuit.
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FIG. 4.5 — Effet jour-nuit de I'émanation du radolpservée par le détecteur de radon.

4.2.3 — Influence de 'humidité.

Apreés la décroissana@e du??’Rn, le**®Po se retrouve dans un état multichargé [6]. Sa
période de 3,05 mn lui laisse largement le tempsiger vers la diode. Si I'efficacité de
collection électrostatique dfd®Po est de 100 %, les intensités des raies alpita0deleV et
7,7 MeV doivent étre identiques. En effet, un spgentontrant des intensités voisines des ces
deux raies ont été observées lors d’'une mesuretedfe avec un air séché (H < 10%), comme

présenté dans la figure 4.6.
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FIG. 4.6 — Spectre en énergie des particules alpibtnu lors d’'une mesure avec un
air séché. On y observe des intensités voisinedel@esraies alpha a 6,0 MeV et 7,7 MeV.
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Pourtant, les expériences effectuées jusqu'a préset I'air ambiant comme gaz
porteur ont montré que ceci était loin d’étre ls.dan exemple récent est illustré sur la figure
4.5 ou nous observons un facteur 5 entre les iiésndes deux raies. Cet effet est d0 a la
présence d’humidité dans I'air qui favorise le @ssus de neutralisation essentiellement par

capture électronique des radicaux OH

222Rn

3,82j

a

218Po 214Po
3,05 min / 1,65.104 s

> >

S| a S| a

S 3

Ny

214Pb 210Pb B
26,8 min 222 ans

FIG. 4.7 — Schéma partiel de la décroissance dwnad

Si le taux d’humidité dans I'air a une forte infhee sur lintensité du pic alpha de
6,0 MeV, qu’en est-il pour celle du pic alpha d& ®jeV ? Pour le vérifier, nous avons
effectué trois mesures a température ambiante €2@t°dans des conditions d’humidité
extrémes : d’abord, en faisant barboter I'air ambdans de I'eau (taux d’humidité proche de
100 %), en utilisant l'air du laboratoire (taux dihidité ~ 60 %), et enfin en placant un
dessiccateur (taux d’humidité ~ 30 %) comme préstgtire 4.8.
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FIG. 4.8 — Dispositif expérimental utilisé pour éter I'influence de I'humidité de
I'air. Le débit d’air est de 2 I/mn.

Les taux de comptage de deux raies alpha sonttéspdans le tableau 4.1 ci-dessous.

Raie alpha Air humide Air normal Air sécheé
(H% ~ 100 %) (H% ~ 60 %) (H% ~ 30%)

6,0 MeV 920 + 30 890 + 30 5330+ 70

7,7 MeV 7110 +80 6540 + 80 8040 + 90

TAB. 4.1 — Taux de comptage des raies alpha (cdupsbdbservés dans I'air humide,
I'air normal et I'air sec. Le débit était de 2 I/mn

On constate donc un effet trés important sur leafpba de 6,0 MeV d&‘®Po : entre
I'air normal et un air saturé en humidité, les talexcomptage sont trés voisins. Par contre,
des que l'air est séché, le taux de comptage augniers fortement. Cependant, les taux de
comptage de la raie alpha de 7,7 MeV sont peuanfiés par le taux d’humidité. Cet effet a
été observé par Y.Takeuchi et al. sur le méme dgpaétecteur [14] ou on constate une bonne
stabilité de la réponse du détecteur au pic algha, d MeV pour des taux d’humidité absolue

supérieurs a 2 gfincorrespondant & ~ 10 % d’humidité relative & 2C2(voir figure 4.9).
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FIG. 4.9 — Influence de I'humidité absolue du gaz k& réponse du pic alpha de
7,7 MeV [14].

Notons qu’en dessous de 2 d/m'est-a-dire pour un gaz porteur trés sec, | tau
comptage du pic alpha de 7,7 MeV augmente jusquo'dacteur 2,2 en I'absence totale
d’humidité.

En présence d’humidité, f&%Po se neutralise trés rapidement et n'est plusaél] ce
qui explique la forte diminution du taux de com@atg la raie alpha de 6,0 MeV. Par contre,
pour la raie alpha de 7,7 MeV @tfPo, il existe deux chances supplémentaires potatoste
d’étre collecté par 18“PH™ et le?“Bi*, éléments chimiquement beaucoup moins actifs. Cela
explique pourquoi cette raie de 7,7 MeV est tolgautilisée dans les mesures de radon par
méthode spectroscopique.

Cette influence du taux d’humidité du gaz portedlea conséquences sur les mesures
de radon dans le gaz du détecteur NEMOS3. En difais avons déja vu que le gaz de
NEMO3 est un mélange d’hélium, d'alcool, d’argond&tau. La présence d’alcool et d'eau
neutralise trés rapidement Iion difPo et par conséquent le pic alpha de 6,0 MeV n'est
jamais observé dans le gaz a la sortie de NEMOM figoire 2.11). Par contre, vu les faibles
proportions d’alcool (~ 4 %) et d’eau (0,1 %), am siattend pas a une forte dégradation de
l'efficacité de collection du**PH"™ et du ?*Bi. Mais ceci demanderait a étre vérifié

expérimentalement en utilisant le mélange de galel®& comme gaz porteur.
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4.2.4 — Influence du débit du gaz porteur

Comme on I'a vu dans la section 4.1 (figure 4.83,taux de comptage des deux raies
alpha évoluent en fonction du temps jusqu’a atreindh niveau d’équilibre. La figure 4.2 a
été obtenue pour un débit faible de 0,2 I/mn. Raudier I'influence du débit, nous avons
repris notre dispositif expérimental en I'équipdiine vanne et d’'un débitmetre permettant
de régler le débit de I'air ambiant a travers larse de radium. La figure 4.10 ci-dessous

montre les taux de comptage de la raie alpha d&1é) a la saturation pour des valeurs de
débit de 0,2 I/mn a 4 I/mn.
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FIG. 4.10 — Dépendance du taux de comptage a laratdn de la raie alpha de

7,7 MeV en fonction du débit. La courbe continugespond a un ajustement en a/Q, ou Q
est le débit en I/mn.

Il est évident que plus le débit est élevé, plutalex de comptage de la raie de 7,7
MeV est faible, ce qui se comprend trés simplenpeirgque le temps moyen de résidence du
radon dans la cuve décroit. On peut remarquer gurigi vaut mieux faire les mesures de
radon a des débits faibles pour augmenter la sétésite détection.
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Pour calculer I'influence du débit, on peut étabéiquation différentielle suivante :

dN Q
= =N, -AN -—_N
dt em (4.1)

ou N est le nombre de noyaux radon présents dans/é&g

total

Nem (Nnoyaux/mn) l'activité d’émanation du radon a pate la source radium,
A (mn?) la constante de désintégration du radon,
Q (I/mn) le débit du gaz porteur,
et Viotal (1) l€ volume total du dispositif (source + tuyawguve).
Le dernier terme tient compte du nombre de noyauxadon qui sortent de la cuve
avant de se désintégrer, a cause du flux du gaeysanjecte.

La solution de I'équation différentielle (4.1) éstsuivante :

Q
N, (A )t
= = —_— total
N (t) o 1-e .2)
A+ =
total
Si ¢ est l'efficacité de détection des particules ajplhe taux de comptage,

correspondant au nombre de désintégrations du dalwsla cuve, est alors :
Nge(t) = A€ N(t) (4.3)

La figure 4.11 donne a titre d’exemple I'évolutida taux de comptage pour les deux
débits de 0,2 I/mn et de 1 I/mn.

4000+ 0.2 I/mn
o 3000- FIG. 411 -
S ; Evolution du taux de
g & comptage d'une raie
2000 :’ alpha en fonction du
g S 1 Umn temps pour deux valeurs
w < ’ Shit Z porteur.
10004 du débit de gaz porteu
0O+
0

Temps (h)

55



Au départ des prises des données, pour des teggsdurts, les taux de comptage

sont donnés par le produlte N, c’est a dire indépendamment du débit. Pour dapsdres

em?

longs, les valeurs de saturation sont données paxpréssion suivante :

A 5Nem/(/] +i). Dans nos conditions habituellesest de I'ordre de Thmn? tandis

total

Q

que le terme——varie de 10 a 10> mn* pour la gamme des débits choisis, ce qui nous

total
permet en pratique de négligeipour Q= 0,5 I/mn et de montrer que la valeur de saturation
est bien inversement proportionnelle au débit.igaré 4.10 montre I'ajustement des données

expérimentales obtenues pour les différents délis la fonction :
a
fFQ == (4.4)
Q

oul la constante a représente le produi€ N, Vioia -

Notons que le temps nécessaire pour arriver alsagen est lui-méme dépendant du
débit. Mais pour observer cet effet, il faut s'asswgu’au départ de la mesure il n'y a plus
aucune trace de radon dans la cuve. Cette condifbrarement satisfaite, sauf si la cuve est
au préalable purgée avec de l'azote et si on afpdmsieurs heures pour la décroissance
compléte des descendants du radon préalableméstdix la diode avant le démarrage d’'une

mesure.
4.2.5 — Etude de la distance source-détecteur

Dans le cadre de I'expérience NEMO, le détectewraden est placé a une dizaine de
meétre du détecteur NEMO3. Afin de vérifier une éuefie influence de la distance entre la
source et le détecteur de radon, nous avons rieprigme dispositif expérimental habituel
mais en plagant la source de radon a deux distahceRtecteur , 'une proche a 0,5 m et
'autre éloignée a 25 m. Les résultats obtenus astrant aucune différence considérable sur
les taux de comptage de deux raies alpha a I'égeilivoir figure 4.12), ce qui se comprend
facilement compte tenu de la période longue dumada probabilité de décroissance du

radon pendant le temps de transit est négligeable.
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FIG 4.12 — Comparaison du taux de comptage obteta saturation dans la raie
alpha de 7,7 MeV pour deux mesures avec a 0,528 et de distance source-détecteur. Le
deébit était de 2 I/mn et la température source @4 Notons que pour ce débit, la saturation

est atteinte au bout d’environ 10 h.

Afin de vérifier si les descendants peuvent évdlgnent se fixer sur le tuyau en
plastique, nous avons effectué une mesure de r&chamé a partir de la source en utilisant
I'air du laboratoire comme gaz porteur et un tugau25 m de longueur. Le balayage a duré
pendant 24 h et a la fin, un échantillon de tuyaw6d cm de longueur coupé a I'extrémité a
été mesuré par spectrométrie gamma. La figure préSente le spectre en énergie des
rayonnements gamma enregistré en 3 heures, ast-a@nviron 6 fois la période dé*Pb.
Aucune raie caractéristique dtfPb ou du?**Bi n’est présente sur le spectre, ce qui indique

une absence de dép6t. Ici encore cela se compaeitenfient, la probabilité de désintégration
du radon pendant son trajet dans le tuyau estditéls.
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FIG. 4.13 — Spectre en énergie des rayonnementsngaemregistré en 3 h pour les
derniers 60 cm de tuyau apres 24 h de dépot.

Nous verrons plus tard que dans le cadre du thdeosituation est complétement
différente.

4.3 — Calibration du détecteur en radon

La calibration du détecteur en radon a été effectpar Y. Takeuchi [13]. Cet
étalonnage a été réalisé en circuit fermé avecélit de gaz porteur de 3 I/mn. En circuit
fermé, compte tenu du fait que le volume princigalcircuit est composé de la cuve, cet
étalonnage est peu dépendant du débit. Par |g poite toutes les mesures effectuées sur le
gaz de NEMO, nous avons utilisé le méme facteuwatibration, c'est-a-dire 1 coup/j dans la
raie alpha de 7,7 MeV équivaut & 1 mBgje radon dans le gaz. Or nos mesures ont toutes
été réalisées en circuit ouvert et avec des délffiisrents. Il devenait donc nécessaire de
vérifier la relation entre coup/j et mBefrdans diverses conditions.

La premiére vérification a été de comparer notreectéur de radon avec un autre
détecteur appelé Radim 2P, développé et étalonmadem par le constructeur tchéque [37].
Le Radim 2P est une chambre de 0,7 | de volumdanqnationne sur le méme principe de
collection électrostatique des descendants du rases la surface d’'un semi-conducteur
grace a une haute tension de 2000 V. Sa sensislitde I'ordre du Bg/fnLa comparaison a
éte faite en placant le Radim 2P et notre déteafliamms la méme piece et en mesurant
simultanément la teneur en radon de l'air. Pourendétecteur, le débit d’air a été réglé a
1 I/mn et la mesure a été effectuée dans les d¢ongihormales, une température de 20°C et
un taux d’humidité d’environ 70 %. Le dispositif timental est présenté dans la
figure 4.14.
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FIG. 4.14 — Dispositif expérimental pour une congison entre notre détecteur et le
détecteur Radim 2P.

L’activité du radon mesurée par le Radim 2P é®i8@ Bg/ni. Le taux de comptage a
I'équilibre pour la raie alpha de 7,7 MeV enregispar notre détecteur de radon était de
35500 coupslj. Le facteur de calibration ainsi gel@st de 0.96 (coups/j)/(mBgim

Nous avons déja vu dans le paragraphe 2.6 (figl®) Zue le taux de comptage de la
raie alpha de 7,7 MeV mesuré dans le gaz en sietilEMO3 était de 1,6 + 0,1 coupsl/j.
Cette mesure a été effectuée en circuit ouvert avedébit ~ 3 I/mn. En appliquant la
correction de débit (formule 4.4), on obtient pteigaz a la sortie de NEMO3 une activité
voisine de 5 mBg/th Si on admet que le temps moyen de résidence zidages le volume de
28 nt de NEMO3 est de I'ordre d'une période du radonpent en déduire que le niveau
moyen du radon & l'intérieur du détecteur NEMO3déstviron 10 mBg/mi Rappelons que
les résultats des analyses des événements de NEMIQDNduit a une activité déposée en
21“Bj de 6,46 + 0,02 mBq/f{20].

Récemment, nous avons essayé de mettre au poiaitneeméthode de calibration en
couplant en série le détecteur de radon avec uectd@&r Germanium bas bruit de fond.
L'idée de départ était de voir s'il était possilile calibrer le détecteur de radon dans les
mémes conditions que celles de NEMO, c'est-a-diee & méme mélange de gaz porteur. Le
dispositif expérimental est présenté dans la figuit®. I| comprend la source de radium, une
pompe de débit réglable et environ 4 m de tuyastiplae enroulé autour du capot du

détecteur Germanium.
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Un premier test a été réalisé en circuit ouveestea-dire la sortie de la cuve libre,
non-connectée a la pompe. Apres plusieurs jourfodetionnement, aucune raie gamma
caractéristique des descendants n’a pu étre olesdarés le spectre gamma enregistré, ce qui
se comprend facilement puisque la probabilité dzaigsance du radon (~ 2:3)0devant le
détecteur GeHP est extrémement faible.

Afin d’augmenter la probabilité de décroissancajsnoous sommes placés dans le cas
d’'un circuit fermé, c'est-a-dire la sortie du détec de radon connectée a la pompe. La

mesure a été effectuée a un débit de 1 I/mn.

Débitmétre

Détecteur
GeHP Pompe

Détecteur
Rn

FIG. 4.15 — Dispositif expérimental pour la calitian du détecteur de radon.

Le volume du circuit extérieur au détecteur de raglst de 0,3 |. Comme le volume de
la cuve est de 80 |, la décroissance du radoruaeBsentiellement a l'intérieur de la cuve avec
une probabilité d’environ 1 %, les 99 % restantatioment a tourner dans le circuit. Son
descendant direct, f&®Po est soit collecté sur la diode, soit rapidenmenitralisé suivant le
taux d’humidité. Dans tous les cas,*#&o, de période de 3,05 mn, ne peut pas sortir de la
cuve du détecteur de radon. Par contre, son descene’**Pb, de période de 26,8 mn, reste
a l'intérieur de la cuve approximativement duranto® sa période. Environ 12 % de ces
noyaux ***Pb peuvent sortir de la cuve pour se désintégrepamsage devant le détecteur
GeHP. Dans ce cas, on peut observer sur le spattémergie des rayonnements gamma du

détecteur GeHP la raie de 352 keV émise p&f'b, comme montré sur la figure 4.16.
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FIG. 4.16 — Spectre en énergie des rayonnementsngaabtenu apres 9 jours de
mesure en circuit fermé avec I'air ambiant comme garteur et un débit de 1 I/mn. La
source est composée de 3 boites de radium.

De plus, aprés désintégration,?f&Pb donne naissance atiBi qui, lui aussi, peut
sortir de la cuve et venir se désintégrer au pasdagant le détecteur GeHP. Dans ce cas, Il
émet un rayonnementde 609 keV, le plus intense de toutes les raiesntm eémises. Ce
mécanisme correspond a la partie libre des desnenda

En outre, méme si la probabilité est faible, leoragheut décroitre a I'extérieur de la
cuve et ses descendants, surtouf*fPo, peuvent se fixer sur le tuyau. Ce mécanisme
correspond a la partie attachée des descendants.

La partie libre des descendants est détectée gaeP pendant un temps tres court,
le temps de passage des ions devant le GeHP, squgs secondes. Par contre, la partie
attachée, beaucoup plus faible en probabilité ddymtion, est mesurée par le GeHP pendant
un temps tres long, qui est le temps total de U&itjon GeHP. La proportion entre partie
libre et partie attachée est difficilement quaabfe.

Bien évidemment, la désintégration du radon dawsVa (probabilité de 1% a chaque
passage) conduit au spectre en énergie habitugbatésules alpha, comme présenté sur la
figure 4.17. Le taux de comptage de la raie alghd,d@ MeV atteint un état d’équilibre apres
environ 80 h (figure 4.18), beaucoup plus long gaar un circuit ouvert, pour lequel il est

atteint au bout de 10 h avec un débit de 1 I/mn.
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FIG. 4.17 — Spectre en énergie des particules atgftanu aprés 9 jours de mesure en
circuit fermé avec l'air ambiant comme gaz portairun débit de 1 I/mn. La source est
composée de 3 boites de radium.
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FIG. 4.18 — Taux de comptage des raies alpha dé@¥ et 7,7 MeV en fonction du temps.

On voit donc qu’une corrélation quantitative eniee spectre en énergie des
rayonnements gamma enregistré sur le GeHP et tarepaes particules alpha enregistré sur
la photodiode dépend de multiples paramétresgtedsle facteur d’émanation en radon de la
source, les parties libres et attachées, les eifigsa de collection électrostatique, les
probabilités de décroissance pour chacun des valuete. Cette méthode demande ainsi une

étude plus détaillée avec le développement d’'umelation Monte-Carlo.
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Chapitre 5

Etudes du thoron au CENBG
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Photographie de I'écran du PC de visualisation ctenfgnant un spectre alpha des
descendants du thoron.

Dans la section 2.6 (figure 2.17), nous avons vel lgumesure du gaz a la sortie du
détecteur NEMO3, a l'aide du détecteur de radomoatré un taux de comptage d’environ
(1,5 + 0,1) coups/j dans la raie alpha de 8,8 Me\#'&o, aprés la soustraction du bruit de
fond. Ceci semble impliquer une présence faiblesmasurable de thoron. Or, le facteur de
calibration du détecteur en thoron n’a jamais éésumré. L'initiative de ce travail était donc
d’étudier la réponse au thoron du détecteur derrada différents parametres expérimentaux
puis d’essayer de le calibrer en thoron dans deditons proches de NEMO3.

De suite, on peut remarquer que le comportemenhahon par rapport au radon sera
tres différent, a cause de sa période courte @5ansi que celle de son descendant direct le
21%p (0,15 s). Ceci impliqgue des conditions expériales plus difficiles et explique
pourquoi il existe peu d’études du thoron dangtiérature.
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5.1 — Vue d’ensemble du dispositif expérimental

Le schéma de principe pour une expérience de thesbprésenté sur la figure 5.1.

= L Tuyau plastique =
- , _ . Source de Débitmetre
§ Débitmetre 2801y,
S Barboteur d’ea
CNU | Dessiccateur
©) Détecteur
Rn
L | |
—

FIG. 5.1 — Schéma de principe d’'une expériencdestinoron. Le gaz porteur est soit
de l'air ambiant soit une bouteille d'azote. La soei est composée de plusieurs pastilles de
thorium métallique.

Les sources sont formées par I'émanation de tharpartir de plusieurs pastilles de
thorium métallique de dimensions 10x10x1 tira masse d’une pastille est d’environ 1,16
g, ce qui correspond & une activité €fTh de 4700 Bq. Le facteur d’émanation n’est pas
connu. Les pastilles source sont placées vertiaiémans un tube en plastique de diametre
de 4,6 cm et de longueur 0,15 m (volume de 0,25eB.différentes connexions sont réalisées
par un tuyau en plastique de 7 mm de diametreiétérLe gaz porteur est soit de I'azote
comprimé, soit de 'air ambiant avec un taux d’hdité variant de 30% a 90 %. Le débit est
variable entre 0,5 I/mn et 4 I/mn et contrélé paumxddébitmetres en entrée et en sortie.

Pour chaque mesure, la réponse du détecteur esté@dsée par l'aire des pics alpha
d’énergie E = 6,1 MeV pour I€*Bi et E, = 8,8 MeV pour I€*%o (voir figure 5.2). Notons
que le?*?Bi se désintégre par un embranchement de 64 %de/&ro (E = 8,8 MeV) et un
embranchement de 36 % vers{&Tl (E, = 6,1 MeV). Le rapport des intensités de ces deux

raies alpha doit donc étre constant et égal a 1,81.
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FIG. 5.2 — Schéma de décroissance du thofdRI).

La figure 5.3 montre I'évolution en fonction du tesndes taux de comptage des deux

raies alpha enregistrés pendant 80 h d’acquiséi@t un débit de 0,5 I/mn d’azote.
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FIG. 5.3 — Evolution en fonction du temps des t@eicomptage des deux raies alpha
de 8,8 MeV et 6,1 MeV. La source est constitudepmstilles dé**Th métallique, la distance
source-détecteur est de 0,15 m, le gaz portewteeBazote avec un débit de 0,5 I/mn.
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On voit que le taux de comptage augmente régulieénéjusqu’a la saturation obtenue
aprés environ 60 h, soit 5 fois la périodg E 10,64 h dif*%Pb, & laquelle il faut ajouter la
période de 60,55 mn dtt’Bi. On peut vérifier aussi qu'a la saturation oautre bien le
facteur de 1,8 entre les deux taux de comptage.

Notons que le taux de comptage a I'équilibre deala alpha de 8,8 MeV sera pris
comme grandeur de référence pour étudier l'infleedes parametres expérimentaux sur la

réponse du détecteur.
5.2 — Influence des différents parameétres sur lgpodse du détecteur
5.2.1 — Influence de I'humidité.

L’étude de I'effet de 'hnumidité sur la réponsetboron du détecteur a été réalisée en
utilisant I'air ambiant comme gaz porteur. Quatiféédents taux d’humidité ont été obtenus
respectivement 30 % avec un dessiccateur, 50 % lav@essiccateur couplé a un barboteur
d'eau, 70 % avec simplement I'air ambiant et e®¥ih% en faisant barboter I'air ambiant
dans une colonne d’eau. Pour chague mesure, unmgdye est inséré a la sortie du détecteur
pour contréler le taux d’humidité. Pour ces mesui@esource est composée de 5 pastilles de
thorium, le débit fixé a 2 I/mn, et la distance maudétecteur a 25 m.

La figure 5.4 présente les taux de comptage daitaalpha de 8,8 MeV pour ces

différents taux d’humidité.
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FIG. 5.4 — Dépendance du taux de comptage de ka dai 8,8 MeV en fonction de
'humidité de lair.
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Comme dans le cas du radon (section 4.2.3, figuBg 4n observe une trés forte
décroissance de l'efficacité de collection suiventaux d’humidité. Toutefois, si pour le
radon le taux de comptage du 7,7 MeV devient consdapartir d’'un taux dhumidité
supérieur a 10 %, dans le cas de thoron celui 8UM&V ne devient constant que pour un
taux d’humidité supérieur a 60 %. Plus le gaz est plus I'effet de neutralisation des ions
positifs par interaction avec les radicaux ‘Gadt faible et plus on augmente I'efficacité de
collection vers la photodiode.

Le tableau suivant montre une comparaison desdawomptage de la raie alpha de
8,8 MeV entre I'air ambiant et I'azote (~ 0,02 %hdmidité). Pour cette mesure, la source
contenait 11 pastilles de thorium et la distanag@s®détecteur était de 0,15 m. Les mesures

ont été faites pour trois débits différents dellyi a 2 I/mn.

Débit Taux de comptage a 8,8 MeV (coups/4h) Rapport
(I/mn) (azote/air)
Air ambiant Azote
0,5 4530+ 70 6280+ 80 1,38
1 5830+ 80 121506+ 110 2,08
2 6320+ 80 12430+ 110 1,97

TAB. 5.1- Influence de la nature du gaz porteur lsutaux de comptage de la raie
alpha de 8,8 MeV.

Cette étude montre encore l'influence de 'humidité le taux de comptage qui est de
I'ordre d’un facteur 2 entre I'azote et l'air.

La figure 5.5 montre le spectre en énergie dedcpdat alpha obtenu pour le gaz
porteur d’azote et un débit de 1 I/mn. On peut miatgorésence d’un pic de faible intensité a
6,8 MeV correspondant a la décroissance alphd%®w. Sur cette figure, 'ordonnée est en
échelle logarithmique pour une meilleure visualsatu pic alpha de 6,8 MeV.
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FIG. 5.5 — Spectre en énergie des particules alphtenu avec lI'azote comme gaz
porteur, un débit de 1 I/mn, une distance sourdeatéur de 0,15 m et 11 pastilles de

thorium.

La figure 5.6 montre le spectre enregistré dansriémes conditions expérimentales

mais avec l'air ambiant comme gaz porteur. On olardisparition du pic de 6,8 MeV et
I'apparition du pic de 7,7 MeV correspondant awrade I'air.
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FIG. 5.6 — Spectre en énergie des particules alpbtenu lors d’'une mesure dans l'air
ambiant avec une distance source-détecteur de f13.a source est composée de 11

pastilles de thorium.

La faible intensité du pic de 6,8 MeV est une cquséice de la période courte du

?1%pg (0,15 s) et de sa faible mobilité dans le gatepa Par exemple, la mobilité de cet ion

dans I'air est de I'ordre de 1,04 tw™ s [38], ce qui implique un parcours de l'ordre de

5 cm pour une durée de 'ordre dg,TPour I'azote, la mobilité de cet ion n'est pasrmge

mais certainement plus grande puisque le pic alehé8 MeV devient visible.
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5.2.2- Influence du débit du gaz porteur

Pour étudier I'influence du débit, nous avons ef@iméme dispositif expérimental en
utilisant 'azote comme gaz porteur, une sourcd Hgastilles de thorium métallique et une
distance source-détecteur de 25 m.

La figure 5.7 ci-dessous présente le taux de cagaptle la raie alpha de 8,8 MeV a la

saturation pour 4 valeurs différentes du débit @204 I/mn. Rappelons que la saturation est
obtenue apres environ 60 h de mesure.

10000

9000 -

8000 -

7000 -

6000 -

5000 -

4000 -

coups moyen / 4h

3000 -

2000 -

1000 -

0 1 2 3 4 5
debit (/mn)

FIG. 5.7 — Taux de comptage de la raie alpha deN8e® a la saturation en fonction
du débit du gaz porteur.

On observe ici une croissance en fonction du dghitest une conséquence du temps
de transit des ions entre la source et le volumeédection. En effet, avec un tuyau de 25 m
de longueur, le volume de transit est de I'ordréd diere, ce qui implique qu’en moyenne avec
un débit de 1 I/mn, le temps de transit est dedi®d’une période du thoron. Ainsi, a faible
débit, 0,1 I/mn, 1€?Rn et 1e?*%Po décroissent pendant le temps de transit b entre
dans la cuve probablement dans un état de chaugenka conséquence est un faible taux de
comptage de la raie alpha de 8,8 MeV. Au contrairfart débit, 4 I/mn, le temps de transit
devient une faible proportion de la période, ¥Rn et le ?®Po décroissent donc
principalement dans la cuve et on tend vers ungatain.

Il est bien évident que cette étude en fonctiondébit est tres dépendante de la
distance source-détecteur.
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5.2.3- Influence de la distance source-détecteur

Pour étudier la réponse du détecteur aux diffésedistances source-détecteur, nous
avons repris le méme dispositif expérimental (azitd1l pastilles de thorium métallique)
mais avec le minimum de longueur de tuyau, sob @1 Les taux de comptage obtenus pour
trois débits de gaz sont donnés dans le tableanibl@ssous et comparés avec ceux obtenus

avec le tuyau de 25 m de longueur.

Taux de comptage du 8,8 MeV (coups/ 4h)
Débit (I/mn)
0,15m 25 m
0,5 6280 + 80 2490 + 50
1 12150 + 110 4710+ 70
2 12430 + 110 7570 £ 90

TAB. 5.2 — Taux de comptage de la raie alpha dé&V&8 pour deux distances source-
détecteur : 0,15 m et 25 m. Le gaz porteur esbt@et la source composée de 11 pastilles de
thorium.

On voit tout de suite l'intérét pour une mesuretdaron de minimiser la distance
source-détecteur. Les taux de comptage sont pug£kt la saturation est obtenue a un débit
plus faible.

Rappelons que dans le cadre de l'expérience NEMOdétecteur de radon est
actuellement placé a une dizaine de metre de e shr gaz de NEMOS, ce qui implique une

perte importante de I'efficacité de détection dordm.
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5.3 — Etude du dépbt des descendants du thoron pehde transit source-

détecteur

Nous venons de voir que pendant son transport kEns@urce et le détecteur, le thoron
pouvait avoir une probabilité importante de semtésjrer. Son descendant?f8o de charge
positive, par effet électrostatique, peut s’attachex parois internes du tuyau plastique. Dans
ce cas, son descendanttéb y reste également fixé. Comme sa période efis@miment
longue (10,64 h) et que sa désexcitation est acagnge de rayonnements gamma
caractéristiques, on peut vérifier le dépot évdnare réalisant une série de mesures par
spectrométrie gamma.

Le dispositif expérimental est schématisé dansgiard 5.8. Le gaz porteur était de
I'azote et la source était composée de 5 pastbethorium. Les mesures ont été effectuées a
deux débits différents de 0,5 I/mn et de 1 I/mn.ldvdgueur source-détecteur a été fixée a
25 m. Nous avons découpé sur le tuyau plastigus s®ctions de longueur 60 cm prises
respectivement prés de la source, au milieu efia tiu tuyau prés du détecteur de thoron.

'S

Q

<>

Débitmétre  Source 2Th  Filtre Al =60 cm
Débitmeétre

Azote

Détecteur
Rn

FIG. 5.8 — Schéma du dispositif expérimental petanétde vérifier un éventuel dépot
d’ions le long du tuyau source-détecteur.

Apres environ 50 h de balayage de thoron pourratteil’équilibre, une portion de
60 cm de tuyau est enlevée, enroulée dans unedyofiexiglas puis placée sur le capot d’'un
détecteur GeHP de 100 e type coaxial (voir annexe 1).

La figure 5.9 présente le spectre partiel en épellgs rayonnements gamma obtenu
avec la portion de tuyau proche de la source. hpsede statistique est d’environ 50 h, soit
un peu plus de 4 fois la période de décroissanceé’Bb. On y observe nettement les deux
pics gamma caractéristiques des descendants denfHerpic 238 keV dd'?Pb et celui de
583 keV diP®Tl. La présence de ces deux raies gamma prouveghbiéry a eu un dépot des

descendants sur les parois du tuyau plastiquewas do transit source-détecteur de thoron.
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FIG. 5.9 — Spectre partiel en énergie des rayonmesngamma entre 100 keV et 700
keV de la portion de tuyau de 60 cm de longuewésitprés de la source. Le temps de
statistique est d’environ 50 h.

Pour évaluer I'activité déposée, nous avons éttalié du pic de 238 keV dt'’Pb en

fonction du temps d’acquisition. La figure 5.10 g@Bte cette variation pour un débit d’azote

de 1 I/mn et la méme portion de tuyau. On voit takure de la courbe suit bien la loi

exponentielle de décroissance’dtPb.
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FIG. 5.10 — Taux de comptage de la raie gamma @&K&d/ en fonction du temps.
L'ajustement est fait suivant la décroissancédBb (T, = 10,64 h).
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L'activité initiale du **Pb déposée sur cette portion de tuyau est donnée pa
I'expression :

— I\Iint
Aoy, £, At (5.1)
ol App, est I'activité duf*4Pb déposée sur la portion de tuyau,
Nnt le taux de comptage au temps t =0 de la raie gaden238 keV,

¢ I'efficacité de détection du pic 238 keV, calcufgge simulation GEANT3g(= 4,28 %),
| l'intensité du 238 keV (I= 43,3 %),

etAt le temps At = 4h).

Le tableau 5.2 présente l'activité &tfPb déposée sur les trois portions de tuyau et
pour deux débits d’azote respectivement 0,5 I/mhlé&hn.

Activité déposée (mBQ)
Débit (I/mn)
Portion proche | Portion au milieu| Portion proche duJ
de la source du tuyau de 25 nj détecteur de thorgn
0,5 170 £ 30 76 + 14 26 + 10
1 210+ 20 138+8 87 +15

TAB. 5.2 - Activité d&*%Pb aux trois positions pour les différents débits.

On constate d’abord que pour un débit donné, Vaétdéposée décroit régulierement
de la source vers le détecteur du thoron. Ce camwpent est celui attendu car I'activité
déposée doit étre proportionnelle au nombre dewoyga®Rn désintégrés. Pour le vérifier,
on peut calculer ce nombre de noyaux désintégmés jarmule suivante :

SAl Sx

Ani “Rn" A~
RQ)e "Q

N, =N,(l-e

ou N, est le nombre de noyaux du thoron désintégrésldation X,

Ny le nombre initial des noyaux du thoron,

(5.2)

Arn la constante de décroissance du thoron,

S la section du tuyau,

X la position de la portion de 60 cm de tugaurapport a la source,
Al la longueur de la portion, ici 60 cm

et Q le débit du gaz porteur (I/mn).
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Cette formule peut se mettre dans une forme sim@elien introduisant la demi-
longueur de décroissance du thoron, c'est-a-dipgsiion ou I'activité initiale est diminuée
d’'un facteur 2 :

T
e = 222 53)
D’ou I'expression :
In 2
— 1/2
A, = A€ (5.4)

ou X est la position de la portion du tuyau étadiEm),
A, l'activité déposée sur la portion a la positiom8q),
et Ay I'activité initiale a la position x = 0 (mBq).
La figure 5.11présente les activitésPb déposées sur chacune des portions et

I'ajustement obtenu suivant la formule (5.4) poardébit de 0,5 I/mn.

Dépoét a 0,5 I/mn

C Ao 179.1+29.46
1172 955.6 + 181

Activité déposée (mBq)

500 1000 1500 2000 2500
Position x (cm)

QQ

FIG. 5.11 - Activités déposées sur les trois podiale tuyau. Le gaz porteur est
'azote avec un deébit de 0,5 I/mn. L’ajustementréatisé suivant la formule (5.4) ol Ast
I'activité déposée a x = 0 ef/d la demi-longueur de décroissance.

Le tableau 5.2 présente, pour les deux débits é&tuth comparaison entre les demi-
longueurs calculées suivant la formule (5.3) etdesi-longueurs obtenues par I'ajustement

des points expérimentaux.

74



Demi-longueur de décroissance (cm)
Débit
Valeur calculée Valeur mesurée
0,5 I/mn 1204 960 + 180
11/mn 2408 2010 £ 400

TAB. 5.2 — Comparaison entre les demi-longueursi@®oissance calculées suivant
la formule (5.3) et les valeurs apres I'ajustems&unt les points expérimentaux.

Le bon accord entre les demi-longueurs de décrissealculées et mesurées montre
bien que le dépdt le long du tuyau est lié a laalssance du thoron. Nous discuterons de
limportance relative entre I'activité déposée’attlivité émanée dans la partie 5.4.

Par ailleurs, nous avons étudié l'effet du tauxudindité sur le dépot des descendants
du thoron le long du tuyau. Pour cela, on a refmigours le méme dispositif expérimental
(figure 5.1) en utilisant I'air ambiant comme gamteur, un dessiccateur pour l'air sec et un
barboteur d’eau pour I'air humide. L'expériencet@ r@alisée avec une source composée de 5
pastilles de thorium et un débit de 2 I/mn. Lesiltéss obtenus pour le dépot sur les premiers
60 cm de tuyau, c'est-a-dire pour la portion prod@da source, sont présentés sur la figure
5.12. On voit que le dépbt est indépendant du tBluxmidité dans l'air.

Dépét au début du tuyau en fonction de I'humidité

250

) t
| TT

50

Activité déposée (mBd)

T T T T T T T T T
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90 100

Humidité du gaz porteur (%)

FIG. 5.12 — Variation de l'activité déposée sur lgemiers 60 cm du tuyau en
fonction du taux d’humidité.
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5.4 — Calibration du détecteur pour le thoron

Les mesures effectuées dans les parties précédmritpermis de mettre en évidence
plusieurs parameétres intervenant dans l'efficadgédétection des descendants du thoron
(débit, humidité du gaz et phénomene de dépdt dsseddants du thoron). Ces mesures ont
été qualitatives et non quantitatives a cause aldiVité inconnue du thoron émanée de la
source de thorium. L'idée est alors venue de coupldétecteur de thoron avec la technique
de la spectrométrie gamma. Nous verrons que Batibn simultanée de ces deux techniques
permet de déterminer le facteur d’émanation delace, de calibrer le détecteur en thoron et
enfin d’évaluer les différentes efficacités de déta.

5.4.1 — Mesure de I'émanation de la source de duhora I'aide d'un

spectrometre GeHP

Le dispositif expérimental utilisé est montré sar flgure 5.13. I comprend un
détecteur GeHP de 100 moaxial en série avec le détecteur de thoron.géernce est
réalisée en injectant I'air ambiant chargé en thadravers 4 m de tuyau enroulé autour du
détecteur GeHP avant de I'envoyer sur le déteaeuhoron. La source est composée de 5
pastilles de thorium placées dans un petit volum®,01 litre. Deux débits d'air (1 I/mn et

4 1/mn) ont été utilisés. Les mesures ont etegéad en circuit ouvert.

2m

Débitmétre

4m

Détecteur
thoron

FIG. 5.13 — Dispositif expérimental pour I'étalorgeadu détecteur de thoron.
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Les mesures par spectrométrie gamma ont montréélsepce des descendants du
thoron dans le volume de tuyau qui entoure le détiecGeHP. La figure 5.14 présente le
spectre en énergie des raies gamma obtenu poughih @k 1 I/mn et sur une période
d’acquisition de 54heures. Les raies les plus intenses sur le specirénergie sontle
238 keV duf'?Pb, le 583 keV et le 2614 keV 4TI,
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FIG. 5.14 — Spectre en énergie des rayonnementsngatin GeHP montrant les raies
gamma caractéristiques des descendants du thorersp@ctre a été obtenu aprés 54 h de
statistique pour un débit de 1 I/mn.

L’évolution du taux de comptage de la raie gamm@ &8V de décroissance dtfPb

en fonction du temps d’acquisition est présentédasfigure 5.15.
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FIG. 5.15 — Evolution du taux de comptage de |@ gamma de 238 keV §tiPb en
fonction du temps d’acquisition.
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On constate que le taux de comptage augmente éégulent pendant environ 30 h
pour atteindre un niveau d’équilibre a environ £@0ps/3h pour le débit de 1 I/mn. Pour une
deuxieme mesure a 4 I/mn, le taux de comptagegailiBre se situe autour de 44 coups/3h.

Notons que les rayonnements gamma de 238 ke¥*’& détectés proviennent de
deux sources : les noyaux téPb fixés sur les parois du tuyau enroulé autoudétecteur
GeHP (fraction attachée) et ceux qui passent librgrtfraction libre).

Soit R, Peo €t Ry les probabilités respectives pour que les noy&Rn, %o et
?1pp se désintégrent sur le trajet de 4 m de tuyaanide détecteur GeHP. La fraction

attachée par unité de tempgdst donnée par I'expression suivante :
N, = f, N, e"""P, P, g, (5.5)
ou Ner est le nombre de noyaux thoron émanés par unitenaes,
f,le facteur d’attachement difPb,
Arn la constante de désintégration du thoron,
b le temps d’arrivée du thoron de la source ved#tecteur GeHP,
gy I'efficacité de détection du rayonnement gamma3 keV par GeHPe( = 3 %),

|, l'intensité de la raie gamma de 238 key/H43,3%).
De la méme facon, la fraction libre &kt donnée par I'expression suivante :
— = Agnt
I\II _(1_ fa)Neme " 0PRn PPo PPbgyly (5-6)
Le nombre total des rayonnements gamma de 238 lascts par GeHP est la

somme de ces deux composantes, c'est-a-dire :

NGeHP — Na + NI @

det

Les probabilités pour que les noyatfiRn, ?%Po et**?Pb se désintégrent devant le
GeHP sont déterminées par leurs demi-vies et p@mes de passaggtsur le trajet de 4 m

(correspondant a un volume de 0,154 |) autour ddFGé&lles s’écrivent :

tyol
P, = j/]xe‘”xtdt =1- g Mxte 5.8)
0

avecAx la constante de désintégration du noyau X.
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En appliquant les formules (5.5) et (5.6) et (m8)xpression (5.7) pour deux débits

de 1 I/mn et de 4 I/mn, on obtient le systeme dadigns suivant :

{170 =134x10°f, N__ + 224x107 (1- f,)N_,

44 = 364x10*f_N_ + 152x107° (1- f)N_, (5:9)
Les solutions trouvées sont :
N., = 46,2x10° (noyaux /3h) = 4300 (noyaux / s)
{ f, =26x107° = 026 % (5.10)

Pour vérifier la cohérence de nos résultats, neaasasouhaité réutilisé ces 2 valeurs
pour estimer l'activité erf'Pb déposée sur le tuyau. En effet, lors d'une epee
précédente, nous avions mesuré par spectrométriengaune activité déposée sur 60cm au
début du tuyau de 210 + 20 mBq a 1 I/mn (voir tabl®.2). Avec le nombre de noyaux
eémanés et le facteur d'attachement déterminésssisdenous obtenons une valeur d'activité
déposée eA*Pb de 190 mBq. Cette valeur est donc cohérente laveesure effectuée par
spectrométrie gamma et nous conforte dans la télidi nos résultats.

L’activité du thoron émané par les 5 pastilleshi®itim est ainsi :

Acn = Ara N, =54 (Bq/s) (5.11)

Sachant que l'activité de ces pastilles est de RBdp on peuten déduire le facteur
d’émanation :

f. = Aen = o4 ~ 2,3x10 7% = 0,23 % (5.12)

© A 23500

S
Apres cette estimation de l'activité émanée pasdarce, il nous est alors possible

d’étalonner le détecteur de thoron.

5.4.2 — Calibration du détecteur de thoron

Le détecteur de thoron en série avec le GeHP €igurl2) a enregistré un taux de

comptage de la raie alpha de 8,8 MeV a I'équildeet00 coups/h, soit 9600 coups/j.
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Rappelons que le volume du tube source esiv= 0,01 litre et qu’il est renouvelé
par un débit Q = 1 I/mn. L’air agissant comme gartqur est donc chargé d’'une activité
thoron de :

V
Ao, = Aam% =37(Baq) (5.13)

Rappelons encore que la longueur totale du tuyastiple est de 8 m (2 m entre la
source et le GeHP, 4 m autour du GeHP et 2 m émtfe@eHP et I'entrée du détecteur de
thoron), soit un temps de transit de 18 s corred@ona une perte de 20 %. On obtient donc a
'entrée du détecteur de thoron une activité dég§Gn thoron. Supposons que cette activité
soit distribuée dans le volume de la cuve (80 lind’ facon homogéne, on obtient alors une
activité volumique Awe= 363 Bg/n.

Le facteur de calibration du détecteur de thoraraless donné par I'expression

suivante :

N DetRn 9600 (COUpsf J) (COU / )
fo=——= = 0,026 (coUP. V
© Age 363x10° (mBg/m’) mBym?) ©19)

Ainsi, dans ces conditions expérimentales : cirouitert avec un débit de 1 I/mn, l'air
ambiant (taux d’humidité de 65 %) comme gaz poretutistance source-détecteur de 8 m, le
facteur de calibration est 1 coup/j enregistré dansie alpha de 8,8 MeV équivalent a une

activité volumique d’environ 38 mBg/fhen thoron.

1 coupl/j (8,8 MeV)~ 38 mBg/n?

5.4.3 — Efficacités de détection

Pendant le temps d’acquisition du spectre en émeilgs particules alpha avec le
détecteur de thoron, le descenddf®b s’est accumulé sur la surface de la photodifue.
peut démonter rapidement cette photodiode et leeplsur le spectrométre germanium pour
mesurer I'activité dé*®Pb déposé. Une fois encore, I'aire du pic gamma3gekeV du**Pb
a été utilisée pour I'analyse. L'évolution du talex comptage enregistré dans ce pic pendant
28 h de statistique est présentée dans la figd& i, chaque point représente le nombre de
coups détectés pendant un intervalle de 4 h.
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FIG. 5.16 — Taux de comptage de la raie gamma @k&% du**?Pb déposé sur la
surface de la photodiode en fonction du temps.

L’ajustement suivant la loi exponentielle avec yéeiode de 10,64 h nous donne le
taux de comptage du pic, pour t = 0, d’environ 480ps/4h. Tenant compte du temps écoulé
entre la sortie de la photodiode et sa mise erefdacle détecteur GeHP, le taux de comptage
initial devient 480 coups/4h. Sachant que I'effitade détection des rayonnements gamma a
238 keV est de 6,7 % et que l'intensité de la gamma est de 43,3 %, on obtient une activité
en®'?Pb déposé sur la diode de 1,14 Baq.

Notons que cette activité déposée est distribuétasurface de 2,5 x 2,5 éntandis
que la surface sensible de la photodiode n'estig8ex 1,8 crh. En tenant compte de la
surface sensible, nous obtenons une activite dépdgges: sur la zone sensible de la
photodiode de 0,6 Bq.

En comparant cette activité déposée avec le tawouhptage enregistré dans le pic de

8,8 MeV du détecteur radon, on obtient une effiéadie détection alpha intrinséque de la

NDetRn (40%603 COUpﬁS
e = Vet _ =~30% (5.11)

" Aealse  06(BJx064

photodiode de :

avec ), = 64 % le rapport d'embranchement corresponddatraie alpha de 8,8 MeV (voir
figure 5.2).

Remarquons que cette valeur est peut étre sufssticar le GeHP mesure la
décroissance d@*®Pb tandis que le détecteur de thoron mesure laoidéance dif'%Po,

lequel peut étre aussi alimenté paffsi.
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Si I'on suppose I'équilibre séculaire entré1&b et [€*?Rn, I'efficacité de collection
du #%Pb est simplement le rapport entre I'activité dé&eomitialement sur la photodiode
(Adepo) et l'activité du thoron dans la cuved#y) :

£ _ 'A\iép()t _ 016
(®%Pp) — T an
0 A’:Uve 30

~ 002=2% (5.13)

L’efficacité totale de détection des particulgshal est ainsi :

£, =€ £ =03x002=0006=06% (5.14)

Les résultats obtenus de la mesure du thoron dagéccbmme gaz porteur sont

résumes schématiquement dans la figure 5.17.

Dans l'air ambiant (H % = 65 %)

1 coup/j ~ 40 mBg/m

Nget = §400 coups/h

—> . ~06Y

Aer(?*Rn) =54 Ba/s .
Agspot(““Pb)

0.6 B —> £~ 30%

f.= 0,26 %
; ’ / —> g, ~2Y%

N\ Aawe("Rn) ~30Bq 1/

FIG. 5.17 — Bilan des résultats des mesures dalibration du détecteur de thoron
avec l'air ambiant comme gaz porteur.

On voit que l'activité d’émanation des 5 pastillde thorium métallique est de
54 Bq/s, le facteur d’attachement sur les paroisugau plastique est négligeable (0,26 %),
l'activité moyenne dans la cuve de 80 | est d’emvi30 Bq en thoron. L'efficacité de
collection électrostatique dti’Pb est de 2 %, ce qui induit une activité déposé@,é Bq sur
la surface silicium de la diode. L'efficacité imseque de détection des particules alpha de la
photodiode est d’environ 30 %, ce qui donne un tdenxcomptage de la raie alpha de 8,8
MeV de 0,11 coup/s, soit 400 coups/h. Finalemeansdces conditions, le facteur de

conversion est de 1 coup/j correspondant & 40 mBg/m
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Cette faible efficacité de détection est une cqusgce du taux d’humidité du gaz
porteur et du temps de transit relativement lontgeela source et le détecteur de thoron. A
titre d’exemple, une deuxieéme calibration a étéigéa en utilisant 'azote comme gaz porteur
et en minimisant la distance source-détecteur awettiyau plastique de 0,15 m de longueur.

La figure 5.18 montre le schéma du dispositif expéntal ainsi que les résultats obtenus.

Dans l'azote (H % = 0,02 %)

1 couplj ~ 3,16 mBg/th

11/mn 0,15 m Nget = | 11500 coups/h
—> +—>
=1 a0
A
/

Aer = 54 Bq/s ——
&nt =30 %

Azote

~
~

—> &, (**Pb) =30 %

Ao = 37Ba /‘

FIG. 5.18 — Schéma d’expérience et des résultaisnois pour la mesure avec l'azote
comme gaz porteur. La source était composée destllps de thorium, le débit était de 1
I/mn et la distance source-détecteur était de 15

Dans ces conditions, I'activité du thoron dansdéumne de la cuve reste a peu prés la
méme, mais par contre I'efficacité de collectioecélostatique d&™?Pb est augmentée de plus
d’'un ordre de grandeur. Au total, I'efficacité détection des particules alpha est de 9 %, ce
qui se traduit par un facteur de conversion de dpgfcenregistré dans la raie alpha de 8,8
MeV équivalent & 3 mBqg/f

En conclusion, comme conséquence des périodedesodu thoron et de ses
descendants directs et des temps de transit cobigsrdes efficacités de détection des
particules alpha de 8,8 MeV dlfPo sont trés faibles. Dans le cas d’un gaz pottésrsec
comme l'azote, elle est de I'ordre de 9 % tandis dans le cas d’'un air humide, elle descend
tres rapidement en dessous du pourcent. Notondagunature du gaz de NEMO est plus
proche de I'air ambiant que de l'azote pur, et panséquent, il apparait impossible de
pouvoir assurer le suivi du thoron a la sortie dEMO3 et de SuperNEMO avec cette

technique de détection par collection électrostigtiq
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Rappelons que le taux de comptage de la raie apt&8 MeV dans le bruit de fond
propre du détecteur (vannes d’entrée et de satimées) est de 1 coup/j. Or, la mesure du
thoron dans le gaz a la sortie de NEMO3 a conduit taux de comptage de 2,5 coups/j. Pour
le moment, cette difféerence reste inexpliquée. N@emsons qu’il serait intéressant
d’effectuer, avant le démontage de NEMOS3, une nikeiv@esure du gaz a l'entrée du
NEMO3 (voir figure 2.11) pendant un temps beaucplys long et de comparer le taux de
comptage dans la raie de 8,8 MeV avec I'équivalannes fermées.
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Conclusion

Le présent travail entre dans le cadre de I'expédeNEMO3 actuellement en fin de
prise de données au LSM. Rappelons que cette exgérivise a observer un phénomeéne rare
appelé désintégration double béta sans émissionedtrino (B0v). La détection d’'un tel
processus permettrait de mettre en évidence laeddajorana du neutrino et conduirait a
une valeur de sa masse effective. Jusqu’a préssngnalyses préliminaires effectuées sur
différents isotopes candidats® (**Mo, 8%Se) ont conduit & des limites supérieures sur les
périodes et par conséquent sur la masse effedtiveedtrino. Actuellement, la collaboration
NEMO est impliquée dans une expérience de nougélteration, appelée SuperNEMO, qui
prévoit la construction d’'un détecteur de méme types dix fois plus grand. Un premier

module de SuperNEMO est prévu pour étre installeSM durant I'année 2013.

Comme dans toute expérience a tres faible tauxodgtage, le radongdRn) s’est
révélé étre une composante importante du bruitode.fLe contrdle du gaz a la sortie de
NEMO3, a l'aide d'un détecteur basé sur la coltactélectrostatigue des descendants du
radon, a effectivement montré l'existence de tradesradon. Toutefois, I'évaluation des
activités absolues a nécessité d’entreprendre tekes sur la réponse du détecteur, en
fonction de différents parametres expérimentauxmfité et débit du gaz porteur,

température de la source, champ électrique etndistantre la source et le détecteur).

Il ressort de ces études que la technigue de medwreadon par la collection
électrostatique de ses descendants est bien agaptéte suivi du radorf{?Rn) dans le gaz a
la sortie de NEMOS3. Ceci est une conséquence @ersade relativement longue (3,8 jours)
du méme ordre de grandeur que le temps de tramsie gésidence dans NEMOS3. De plus, la
période de son descendant direc?f®o (3,05 mn), lui laisse suffisamment de temps pour
pouvoir migrer vers la photodiode, sauf dans ledtase tres forte d’humidité. En outre, les
désintégrations dt'*Pb et dif**Bi donnent des chances supplémentaires pour galkerfirent
le ?YPo vienne se fixer sur la photodiode. Toutefoiétalonnage absolu du détecteur de
radon reste une tache trés difficile. Une premiéngative a été effectuée en comparant deux
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détecteurs d’origines différentes et en utilisaait lambiant comme gaz porteur. Cependant,
ces conditions sont trés différentes du gaz de NBM@@ est un mélange d’hélium, d’alcool,
d’argon et de vapeur d’eau. Dans ce but, une pitissithétalonnage absolue a été proposée
en couplant le détecteur avec un détecteur GeHPptamiers essais ont montré qu’il fallait
travailler en circuit fermé et qu’il était nécegsaie réaliser une étude beaucoup plus détaillée

avec notamment I'aide de simulations Monte-Carlo.

Dans le cadre de projet SuperNEMO, il est indispblesd’améliorer encore, au moins
d'un ordre de grandeur, la sensibilité des mesuag®n. Ceci pourrait étre réalisé en
augmentant le volume de la cuve en acier (par elethp’) et entreprendre une sélection

rigoureuse des matériaux, surtout I'acier de leeceiMa céramique de la diode.

Dans le cas du thoron, I'étude de la détectioncedlection électrostatique a montré
une faible efficacité a cause 1) de la courte damidu thoron (55,6 s) par rapport au temps
de transit et de résidence dans NEMO3, 2) de lmgerrés courte d&'®Po (0,15 s) par
rapport au temps de migration vers la photodiodi€le3la période longue ddPb (10,64 h)
par rapport au temps de résidence du gaz dansvia cla conclusion est qu'il nest pas
possible d’envisager l'utilisation de cette techuggpour le suivi du thoron. Ceci montre

importance pour une expérience double béta de@iomesurer son propre bruit de fond.

La technique de collection électrostatique des eledants du radon et/ou du thoron,
étudiée dans cette these, pourrait étre appligude fes mesures de I'émanation des
matériaux. Mais pour ceci, il faut d’'abord effeatuae mesure préliminaire par spectrométrie
gamma bas bruit de fond afin d'évaluer les activité***Ra et/ou erf>*Th. Dans le cas du
thoron, il faut minimiser les volumes de transiuatdétecteur plus modeste de volume d’un

litre devrait étre suffisant.

Enfin, nous avons montré que pour la détection lthron, le couplage avec un
détecteur GeHP permettait un étalonnage absolutauetype de gaz porteur. Par contre, en

radon, comme déja dit ci-dessus, cet étalonnage eesore a développer.
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Annexe 1

Spectromeétrie gamma bas bruit de fond

1 — Spécificité de la spectrométrie gamma bas bdgitfond
1.1 — Généralités du détecteur

Un détecteur GeHP est composé principalement dhistat germanium de haute
pureté contenu dans un capot en aluminium maingemus vide pour éviter I'échange de
chaleur avec I'environnement.

Il existe trois types du détecteur GeHP, classHiéisant les géométries du cristal Ge :
planaire, coaxiale ou puits, comme illustrées dariigjure A1.3 ci-dessous.

Contact
[[échantilon) de type |
y _ A
Contact K\E 7:# <
— de type “«——
. nour~<""| |—* € E
E <]
| GE e 4.___ ____> ’/ !
< > 4>
¢ ¢ ¢
Planaire Coaxial Puits

FIG. Al.1 — Différentes types du cristal GeHP egémmétrie échantillon - détecteur.

Le tableau Al.1 ci-dessous présente des difféfantametres caractéristiques pour la
spectrométrie gamma de ces trois types du détef30u0]. Vu leurs différentes gammes
d’énergie, de masse et d’efficacité de détectibesi nécessaire de choisir le type le plus

adapté a la nature et la géométrie de I'échantillon
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Résolution en TPRTY:
Taille du cristal Gamme ] . Efficacite Masse
Type du d’énergie energie (keV) de _
) - o - - . |d’echantillon
détecteur| Diametre|Epaisseur d'utilisation | A 122 | A 1332 | détection )
adaptée
@(cm) | e(cm) (keV) keV keV (%)
Planaire | 5-8 05-3 qq — 1500 0,5 - <10 10g-100g
Coaxial
5-8 4-8 80 — 3000 0,8 1,8 gg-15 100 g kqq
type p
5-8 4-8
Puits 20 — 3000 - 2,2 10 - 80 1g-10g
((Ppuits: 1) (epuits: 4)

TAB. Al.1 — Caractéristiques de différents typedétecteur GeHP.

Le cristal GeHP est toujours refroidi a une tempgeade 77 K pour éviter le bruit de
fond intrinseque d(O aux excitations thermiques. reéroidissement du cristal a cette
température de fonctionnement est effectué soitparbouteille d’azote liquide (Dewar), soit
par un cryogénérateur. L'acquisition des donnéda mtise en forme du spectre gamma sont
réalisées par un systéme électronique standard reoopt un préamplificateur, un

amplificateur et un codeur couplé a un PC.

1.2 - Méthode d’analyse et exploitation des données

L’analyse par spectrométrie gamma comprend deumdgsa étapes : l'identification
des radionucléides associés aux pics gamma obsgndés a leurs énergies puis I'évaluation
de I'activité correspondante.

Pour la premiere étape, il faut tout d’abord étatmle spectre en énergie, ce qui en
général est réalisé a I'aide des sources multigagitf@s, °°Co, **Ba). Pour la plupart des
échantillons d'origine naturelle, un auto-étalormagst possible a partir des raies
caractéristiques des isotopes natur€i8{, >Pb, ?*?Bi, 'Pb, ?°°TI, etc) présentées dans le
tableau A1.2.
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Isotopes Energies des gamma | Intensités des gamma
E, (keV) ly (%)
“Ra 186 3,59
352 37,6
214pp 295 19,3
242 7,43
609 46,1
2B 1764 15,4
1120 15,1
911 25,8
“*Ac 967 15,8
338 11,27
Ra 241 4,10
2125p) 238 43,3
300 3,28
2 727 6,58
2614 99
2087 583 84,5
861 12,42
186 57,2
235 144 10,96
163 5,08
205 5,01
269 13,7
154 5,62
Ra 324 3,93
144 3,22
338 2,79
2950 271 10,8
402 6,37
21y, 405 3,78
832 3,52
21j 351 12,91
K 1460 11
137cs 662 85,1
8co 1173 99,97
1332 99,99

TAB. Al.2 — Energies et intensités des rayonnengamsna emis par les principaux
radionucléides dans le cadre de NEM®K, *'Cs,*°Co et chaine d&®U, %*2Th et>%).
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La figure Al.2 présente a titre d’exemple un sgeen énergie des rayonnements

gamma apres la calibration en énergie et I'idegattfon des radionucléides.

515000 - 4K

ZlABi

20¢

T 22¢
511
keV

214py: 20€
Bi 214 Th

- |.l | L |
500 1000 1500 2000 2500

Energie (keV}

FIG. Al.2 — Spectre en énergie des rayonnementsngamivtenu pour la mesure d’'un
sédiment. Les radionucléides sont déterminés airpdd I'énergie des raies gamma
caractéristiques.

Notons que dans le cadre de cette thése, nous inbkressons seulement aux
rayonnements gamma émis par les descendants du f&tRn) et du thoron’(Rn), c'est-a-
dire ceux dd**Pb,?“Bi, ?*Pb et?*®TI.

La deuxieme étape de lI'analyse du spectre gammideestlculer I'activité de chaque
radionucléide :

S-B

A= (AL.1)
£, % Iy><t><m

ou A est I'activité massique, exprimée en Bg/kg Bmg),
S aire de la raie gamma,
B bruit de fond pour la méme raie gamma, m&sarl’absence d’échantillon,
g, efficacité de détection,
| intensité gamma,
m masse de I'’échantillon en kg (ou Q)

et t temps de mesure en seconde.

90



L’efficacité de détection est dépendante de plusieparamétres: I'énergie du
rayonnement gamma, la géométrie du cristal Gegtangtrie et la nature de I'échantillon.
Elle est évaluée soit a partir d’'un standard étadoan activité, soit a partir d'une simulation
Monte-Carlo. L’avantage de la simulation Monte-Gagkt la possibilité de déterminer cette
efficacité de détection dans diverses géométriemptexes difficiles a reproduire
expérimentalement. C’est cette méthode que noussawilisé dans le cadre de ce travail.

La figure A1.3 donne un exemple de courbe de taffité de détection en fonction de
I'énergie des rayonnements gamma émis pour un teééreGeHP type coaxial de 100 tm
[41]. Le standard utilisé est un sédiment mis dans boite en plexiglas de 70 mm de

diamétre et de 20 mm d’épaisseur.

\

\ FIG. A1.3 — Exemple de
\ courbe  defficacité  d'un
! détecteur GeHP type coaxial
o de 100 cmh en fonction de
A I'énergie des rayonnements
gamma émis.

Efficacité (%)

0 500 1000 1500 2000 2500 3000
E (keV)

En cas d’absence du pic recherché dans le spexttmg, on peut calculer une valeur

limite de I'activité (a 95% de niveau de confianpa) I'expression suivante :

A< 2,3 ,/bdf

nylyxt

AL(3)

ou bdf est le bruit de fond calculé a partir ductpeenregistré sans I'échantillon.
1.3 - Blindage et protection contre les radioatdwinaturelles

La formule A1.3 nous montre que pour atteindre boene sensibilité de I'ordre du
mBg/kg comme exigé pour le contrdle des matériauxiétecteur de radon, le bruit de fond

du détecteur doit étre minimisé. Ceci impose pesrspectrometres GeHP les trois conditions

suivantes :
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1 — Les matériaux du cryostat doivent étre sélants pour leur pureté radioactive
(vis-a-vis a la radioactivité naturelle).

2- Le détecteur GeHP doit étre entouré d’un blirdemntre la radioactivité ambiante,
généralement constitué de plomb, cuivre et polyétieyborée contre les neutrons.

3 — Pour minimiser I'influence du rayonnement cagmei le détecteur GeHP doit étre
installé dans un site souterrain.

Dans notre cas, pour les mesures concernant leteétede radon, nous avons utilisé
soit les spectrométres gamma installés au Laboea8nuterrain de Modane (couverture de
4800 m équivalent eau, sensibilit¢ de I'ordre d@30Bg/nT), soit ceux installés dans la
Plateforme PRISNA (couverture de 5 m équivalent sansibilité de I'ordre de 10 Bofirdu
CENBG.
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Annexe 2

Dépot radioactif sur les surfaces

1 — Mesure du bruit de fond intrinséque du déteatele radon

Rappelons que dés son arrivée au CENBG en mars BOBAlit de fond du détecteur
de radon utilisé pour ce travail de these a étéuréeautour de 9 coups/j, moyenne d'une
durée de 18 jours (voir figure 3.6, section 3.2). d&cembre 2008, nous avons décidé de
vérifier le niveau du bruit de fond du méme détectur une période de 23 jours. Au départ,
avant de fermer les vannes, une purge avec ded'anmprimé a été effectuée. Le résultat de
cette mesure est présenté dans la figure A2.1 lavearprise d’un bruit de fond moyen a la
saturation de 325 coups/j dans le pic a 7,7 Me\, 40 fois plus grand que ce qui était
attendu.

Bruit de fond du détecteur dans I'azote (12/2008)

200

180 325 Cjj
160 4

- i
100 E
Egﬁ
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{ﬁ 077 Mev
%{ o] sy

[oe]

o
e

.

Taux de comptage (Coups/12h)

N
o
L

o
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FIG. A2.1 — Bruit de fond du détecteur de radonun@gn décembre 2008.
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2 — Pollution de I'intérieur de la cuve eff’Ra

Manifestement, entre les deux mesures, on ne pstcgnstater qu’il y a eu une
pollution importante du détecteur.

La premiere hypothese, envisagée sur l'origine@druit de fond, pouvait résulter
des fuites au niveau de vannes d’entrée-sortieuojpidt d’étanchéité. Cette hypothese a été
rapidement rejetée en enveloppant le détecteunpaac en plastique étanche permettant de
lisoler de I'air ambiant. Comme le taux de commag 7,7 MeV n'a montré aucune
différence, l'origine de cette pollution ne peueéqu’a I'intérieur du détecteur lui-méme.

Pour vérifier cette deuxieme hypothese, nous atamunsd’abord refait une mesure du
bruit de fond dans les mémes conditions mais agvés changé la diode par une nouvelle.
La encore, le taux de comptage a 7,7 MeV est neshéangeé.

L’origine de cette source du bruit de fond reswsaprobablement la contamination
des parois interne de la cuve par des poussiergadiegm amenées par le gaz-porteur au
moment des études de divers parameétres, humiditgérature... En effet, pour la réalisation
de ces expériences, nous n'‘avons pas pris la grécade mettre un filtre en amont du
détecteur.

Pour montrer que cette pollution provient bien didép6t sur la cuve en acier, nous
avons recouvert la paroi interne d’'un film plaségpermettant d’arréter la collection des
descendants du radon. A la saturation, le tauxodgptage a 7,7 MeV est bien redescendu a

guelgues coupslj.
3 — Essais de dépollution de la surface internelaeuve

Bien évidemment, nous avons entrepris de nettdipgérieur de la cuve. Ce travail a
été réalisé en trois étapes : tout d’abord un pemettoyage léger a l'alcool, ensuite un
deuxieme nettoyage a I'alcool beaucoup plus proé@tcenfin un brossage énergique suivi
d’'un nettoyage a l'alcool. Le bilan des résultditeaus est rapporté dans le tableau A2.1 ci-

dessous.
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Taux de comptage a 7,7 MeV,
(coups/))
Avant nettoyage 325
1*" nettoyage
] . 170
(Iéger a l'alcool)
2°Mnettoyage
o 220
(plus prononcé a l'alcool)
3*Mnettoyage
. 170
(brossage a I'alcool)
Nouvelle cuve 10

TAB. A2.1 — Bilan des résultats des différentemtaes de nettoyage effectuées dans
le but d’enlever la pollution de radium sur la sacé interne de la cuve. La derniere ligne
donne le résultat apres le changement de la cuveipanouvelle.

Malgré tous nos efforts, les taux de comptage moontré au mieux qu’'un gain d’'un
facteur deux. La solution définitive a été de clarg cuve pour laguelle nous avons retrouvé

un bruit de fond interne d’environ 10 coups/j surdie alpha de 7,7 MeV.
4 — Conclusions

Cette étude a réveélé qu'il était relativement facie polluer une surface en radium et
gu’il était aussi tres difficile d’effectuer la d&mtamination de cette surface. Depuis cet
incident, toutes les mesures de radon et de thonbrété réalisées en introduisant un filtre
entre la source et le détecteur.

Dans le cadre des expérienc@82 pour lesquelles les taux d’événements recherchés
sont extrémement faibles, toute pollution de swfgeut induire un bruit de fond non
négligeable. Par exemple, apres réalisation ebysde d’'une piece mécanique, celle-ci peut
encore étre polluée par les poussiéres de l'atnemephAmbiante et par les dépbts des
descendants du radon de I'air, notammerit¥b (22 ans). Pour le projet SuperNEMO, pour
eviter tout travail fastidieux de nettoyage, il akersage de stocker toutes les pieces

mécaniques sous emballage plastique avant le modtfmitif dans le site souterrain.
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Résumé

Ce travail s'insére dans le cadre de l'expériendeM® cherchant a mettre en
évidence une radioactivité extrémement rare : lablipdésintégration béta sans émission de
neutrino et par suite d’obtenir des informations launature Dirac-Majorana et sur la masse
du neutrino. La particularité de cette expériencteielement en fin de prise de données au
Laboratoire Souterrain de Modane est I'extrémetéadel signal recherché (T > 10** ans,
guelques événements par an). Il s’ensuit donc oleditions trés contraignantes sur toutes les
composantes du bruit de fond, et parmi celles{ciesuniveaux de radon et de thoron.

Apres quelques rappels sur les propriétés du ratialu thoron et leur influence sur
les données de I'expérience NEMO, ce travail dedha porté sur la détection de ces gaz
radioactifs par la technique de collection élet¢atigue des descendants sur la surface d’'une
diode silicium et la détection des alpha émis. Nausns montré que les rendements de
détection sont fortement influencés par les comd#iexpérimentales et que le niveau de
radon pouvait étre contrélé actuellement au nivéaunBg/ni. Une série des mesures de
spectrométrie gamma nous a permis de comprendigifie du bruit de fond du détecteur de
radon, et ainsi d’envisager dans 'avenir un gainsensibilité en augmentant le volume de
détection et en effectuant une sélection trés @audes matériaux non radioactifs. Par contre,
pour le thoron, qui n'avait jamais été étudié juaqurésent, les efficacités de détection sont
tres faibles a cause des périodes courtes misgsiebln monitorage continu du thoron dans
le gaz de NEMO est donc exclu, ce qui soulignegmance pour I'expérience NEMO que le
dispositif expérimental puisse contréler son prdpret de fond.

Mots-clés: Radon, thoron, NEMO, bruit de fond, gamma specétrie, collection
électrostatique.

Abstract

This work is part of the NEMO (Neutrino Ettore Megoa Observatory) experiment
that is looking for an extremely rare radioactivitiie double beta decay without neutrino
emission. Such process could prove the Majoranare@atf the neutrino and could give an
estimation of its absolute mass. The particulasityhis experiment, currently running in the
Modane underground laboratory (LSM), is the extremeak signal (for T, ~ 10 years, a
few events per year). It requires therefore veryngént conditions on all components of the
background among which the level of radon and thaivity.

After a reminding of the general properties of madnd thoron as well as their
influence on the NEMO data, this thesis focuseshendetection of these radioactive gases
using the technique of electrostatic collectioneTladon and/or the thoron daughters are
collected by an electrostatic field on the surfata silicon diode, where their characteristic
alphas are detected. We have shown that the dmtesfficiencies are strongly influenced by
the experimental conditions and that sensitivitguad 1 mBg/m can be achieved for the
radon in a gas. A series of measures through lakdraund gamma spectrometer allowed us
to understand the origin of the radon backgroumd, #us showing that better sensitivity
could be obtained by increasing the detection velamd by carrying out a strict selection of
non-radioactive materials. For the thoron gas, WwHad never been studied before, the
detection efficiencies have been found very lowaasonsequence of the short periods
involved. Therefore, a continuous monitoring of fkegel of thoron in the NEMO gas is
excluded, which underlines the importance for tHeMD experimental device to be able to
control its own background.

Keywords Radon, thoron, NEMO, background, gamma spectnymelectrostatic collection



Toém tit

Nghién @tu nay am trong khuén kb thi nghém NEMO, hén dang trong nfing hréc
ldy s liéu cubi cling i phong thi nglim ngim Modane, nim ghi nHin phan ra béta kép
khéng kém theo phatneutrino,dé tir d6 chrng minh Bn chit Majorana éa hat neutrino va
cho phéprée lwong khdi lwong tuyét ddi cua hat nay. Phan ra nayén that s ton tai, 14 loai
phan ra gc hiém (T, > 16 nam, twong dwong Wi vai tin hisu ghi nkin dugc mdi nam). Vi
thé, n6 dodi hoi nhirng diéu kién rit git gaoddi véi moi thanh plan ciu thanh nén phongen
birc xa, trongdd bao @m haat d6 caa radon va thoron.

Sau khi nic lai nhitng tinh clit co ban cia radon va thoronjiag nhr anh hrong aia
ching 6i s liéu cia NEMO, kin ludn vin tp trung vao Wc do haat d6 caa hai khi phongx
nay king cach thu nin céac lat nhan con a ching théng quaudng tnh dién, tiép d6 ghi
nhan cac ht alpha phat raat bé mat mot di-6t silic. Nghién &u nayda ch ra ing hiéu stit
do pha thupc vao nhéu diéu kién thee nghém, va thét bi nay cho phép ki soat khi radoty
mic mBg/n?. Mot loat cac phépio woi phé ké gammada gitip chiing toi B duoc cin
nguyéen phonge“m birc xa caa thiét bi, va tr d6 du kién co tié cai thién d6 nhay caa thiét bi
bang cach ang the tichdo va chn loc cac lai vat lieu c6d6 phong x thdp. Tuy nhién, i
khi thoron, ¥n van chraduoc nghién éu ky cho 6i nay, héu suit do duoc oia thiét bi 1a rt
nho do chu K ban ra qua nig caa cac fat nhan lién quan. Viay, viéc theo ddi thoron trong
khi ga @a NEMO d4 H loai trir, ddng nghia Wi viéc khing dinh im quan tong aia viéc
kiém soat phéng én birc xa thoron @a chinh thdt bi ghi nhin béta kép trong thi nghn
NEMO.

Tir khoa: Radon, thoron, NEMO, phéngmbirc xa, phd ké gamma, pb ké alpha.



