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Résumé :

Les mesures fines des faibles radioactivités par la spectrométrie gamma nécessitent 1’op-
timisation de la géométrie de détection et la connaissance du schéma de niveaux des raies
gamma. Ainsi, on peut augmenter le taux de comptage et par conséquent, réduire 'incerti-
tude statistique des pics spectraux exploités pour le calcul de ’activité des radio-isotopes en
rapprochant le plus possible I’échantillon du détecteur. Cependant, I’augmentation du volume
de I’échantillon demande une correction de ’auto-absorption des émissions par I’échantillon
meéme, et le rapprochement du détecteur est a ’origine du phénomene de pic-somme. L’utilisa-
tion de MCNPX a permis de mettre en évidence les effets séparés de la densité de ’échantillon
et le nombre atomique effectif dans 'atténuation des photons d’énergie inférieure a 100 keV.
Les facteurs de correction du pic-somme sont obtenus par MCNPX, GESPCOR et ETNA.
Ainsi, une base des données pour 244 radionucléides a été établie pour des géométries SG50 et
SGH00 au contact d’un détecteur. Dans une application a la radioprotection, des échantillons
de matériaux de construction ont été analysés par la spectrométrie gamma. L’Uranium-238, le
Thorium-232 et le Potassium-40 ont été identifiés et corrigés des effets sus-cités. La dosimétrie
de leurs rayonnements gamma a permis d’évaluer les indices de risque, la dose absorbée et
la dose efficace annuelle regues provenant de ces matériaux. Les simulations par MCNPX
corroborent le modele de calcul de la dose absorbée. Il a permis aussi d’étudier la distribution
de la dose dans les habitations de différentes dimensions. Les résultats obtenus sont dans les
limites reglementaires.

Mots clés : Spectrométrie gamma, pic-somme, auto-absorption, radioprotection, dose
absorbée, dose efficace annuelle, simulation Monte Carlo




Abstract :

Precisely measuring weakly radioactive samples by gamma-ray spectrometry requires
optimizing the detection geometry and knowledge of the gamma-ray decay scheme. One can
thus increase the counting rate and reduce the statistical uncertainty of the spectral peaks
used to determine radioisotope activities. However, an increased sample volume requires a
correction for the self-absorption of y-rays in the sample itself, and approaching a sample
to the detector gives rise to coincidence summing. MCNPX simulations permitted finding
the separate influence of sample density and effective atomic number of the sample in the
attenuation of photons with energies less than 100 keV. Peak-summing corrections were
obtained with MCNPX, GESPCOR and ETNA. Thus a data base for 244 radionuclides
could be established for SG50 and SG500 geometries in contact with a planar detector.
In an application of the results to the health physics domain, construction materials were
analyzed. Naturally-occurring Uranium-238, Thorium-232 and Potassium-40 activities were
identified and corrected for the above-mentioned effects in order to evaluate the risk indexes,
the absorbed dose and the annual effective dose received from different dimensions built of
these materials. MCNPX simulations corroborated the model used to calculate the absorbed
dose and gave its distribution in an enclosed space. The results obtained are within the
recommended norms.

Keywords : Gamma-ray spectrometry, peak-sum, self-absorption, radioprotection,
absorbed dose, annual effective dose, Monte Carlo simulations
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Introduction

Actuellement, la baisse des niveaux tolérables de radioactivité artificielle dans 1’en-
vironnement nécessite une amélioration constante des moyens d’analyses. L’évolution de
Iinstrumentation nucléaire et la dosimétrie passe par la mise en ceuvre de technologies
modernes développées dans des domaines de recherche plus fondamentale. Le développement
et la mise au point des méthodes d’analyse multi-élémentaires dans ’environnement est
I'une des principales activités de recherche de I’équipe de Radioprotection et Mesures
Environnementales (RaMsEs) de I'Institut Pluridisciplinaire Hubert Curien de Strasbourg.
Cette activité englobe les mesures et les analyses de la radioactivité naturelle et artificielle
par des méthodes de spectrométrie et les expertises radiologiques sur site.

Les travaux de recherche de cette these s’inscrivent dans le cadre de la mesure fine de
la radioactivité dans I’environnement par spectrométrie v a bas bruit de fond. Il s’agit de
caractériser les fonctions de réponse des chaines de détection opérationnelles au RaMsks
et d’étudier les effets des cascades dans le cas d’émetteurs multi-gamma et les effets de
matrices dans les échantillons volumineux. Les travaux de recherche se sont déroulés selon
trois phases. La premiere est focalisée sur ’étude expérimentale et la modélisation Monte
Carlo du phénomene de pic-somme. La deuxieme partie traite les effets de la densité et de la
charge effective des échantillons sur I’auto-absorption des photons a basse énergie. Enfin, la
derniére phase concerne les applications de ces corrections pour finaliser les calculs de doses
dues aux matériaux de construction.

La spectrométrie a ’aide des détecteurs semi-conducteurs GeHP est une des techniques
d’analyse multi-élémentaire qualitative et quantitative les plus fréquemment utilisées dans
le domaine de la mesure nucléaire. Elle a ’avantage d’étre performante et non destructive.
Applicable a des échantillons homogeénes et volumineux, elle permet le dosage en une
seule mesure de l’ensemble des radionucléides émetteurs + ayant des énergies comprises
entre 20 et 3000 keV. L’estimation précise de l'activité d’un échantillon nécessite de
prendre en compte tous les phénomenes physiques d’interaction rayonnement-matiere
impactant directement le résultat de la mesure. Ces phénomenes, pour une géométrie donnée,
sont intégrés dans une fonction de transfert qui est proportionnelle a I’activité de 1’échantillon.

Pour identifier et quantifier un radioélément, un étalonnage en énergie et en efficacité
précis de la chaine de mesure au préalable est indispensable. Néanmoins, deux facteurs
influent d’une maniere significative sur la justesse des résultats déduits du spectre mesuré :
les coincidences et ’auto-absorption ou self-absorption. Dans la premiere problématique, il
s’agit de l'interaction simultanée de plusieurs photons provenant de la source de rayonnement
dans le détecteur. Ce phénomene conduit alors a une variation du nombre d’impulsions
mesuré dans le pic d’absorption totale. Pour la seconde problématique, la correction de
I’auto-absorption s’effectue généralement par le calcul du coefficient de correction de
I’auto-absorption obtenu par le rapport des efficacités des photons d’une énergie donnée au
travers de I’échantillon et celles de la source étalon.




2 Introduction

Le manuscrit est scindé en six chapitres. Le premier chapitre rappelle brievement les
notions de la radioactivité et les différents processus d’interaction des photons avec la
matiere. Le deuxieme chapitre est consacré a la description de la spectrométrie v et la
dosimétrie. Les définitions utilisées en métrologie des rayonnements ionisants et mesures
environnementales a savoir les grandeurs dosimétriques et opérationnelles sont présentées.

Le troisieme chapitre est dédié a la description des méthodes de simulation Monte
Carlo et au transport des particules. Ces codes deviennent un outil essentiel en physique de
Iinteraction rayonnement-matiere tant dans le domaine de l'instrumentation nucléaire que
dans celui de la radioprotection et de la physique médicale. La possibilité d’inclure une grande
partie des processus physiques sous forme de modeles numériques de plus en plus sophistiqués
les rendent a la fois plus précis, fiables et prédictifs. Ils permettent en outre de remonter
aux grandeurs inaccessibles expérimentalement. I’accent est mis plus particulierement sur
les codes utilisés dans ce travail : le code MCNP (Monte Carlo N-Particle) développé par le
laboratoire Los Alamos (USA) et GEANT4 (GEometry ANd Tracking) produit du CERN.

Le chapitre quatre traite le phénomeéne du pic-somme en utilisant des méthodes de
simulation Monte Carlo. Le formalisme mathématique généralisé a plusieurs cascades d’un
schéma de niveaux complexe est détaillé. Pour la mesure de faibles radioactivités, I’échantillon
est placé généralement le plus proche possible du détecteur. Ainsi, 'augmentation de I’angle
solide améliore la sensibilité de détection des rayonnements v et X. Par conséquent, la
probabilité de détecter I’ensemble des photons émis en cascade est importante. En effet, cer-
tains radionucléides se désexcitent vers ’état fondamental en émettant simultanément deux
photons voire plus. Des coincidences 7-X et X-X peuvent se produire lors d’une conversion
interne ou d’une capture électronique. A cause de la résolution en temps du détecteur, ces
photons peuvent étre détectés en méme temps. Cela se traduit par des pertes ou des gains
d’impulsions dans les pics d’absorption totale qui sont & 'origine d’une sous-estimation ou
sur-estimation des efficacités de détection.

Le laboratoire RaMsEs dispose du logiciel ETNA (Efficiency Transfert for Nuclide Activity
measurements) développé par le Laboratoire National Henri Becquerel (LNHB) et GESPE-
COR (GERmanium SPEctrometry Correction) pour le calcul des coefficients de correction
de pic-somme. Néanmoins, I'utilisation d’ETNA nécessite I'introduction des courbes de ren-
dement spécifiques aux détecteurs. Pour ce faire, des sources mono-énergétiques étalons sont
indispensables. Dans ce travail, on a fait appel au code MCNPX pour caractériser les deux
chaines de détection (BEGe et INTER) dans différentes configurations géométriques. Une
étude comparative des différents outils est discutée a la fin de ce chapitre.

Le chapitre cing concerne 1’étude et I'évaluation expérimentales et simulées de I'auto-
absorption dans les échantillons homogeénes, pour les différentes géométries. Ce deuxieme
parametre est a prendre en compte pour le calcul du rendement total en énergie. Il présente
la fraction absorbée que subissent les photons avant d’atteindre le détecteur. Il se manifeste
également par des pertes d’impulsions et ainsi la sous-estimation de Defficacité pour une
énergie donnée. Ce phénomene dépend de 1’énergie du photon incident, de la densité, du
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volume et de la charge effective de I’échantillon. Pour les énergies inférieures a 100 keV, les
pertes d’impulsions sont dues essentiellement a la composition chimique.

Des mesures expérimentales ont été réalisées et complétées par des calculs de modélisation
Monte Carlo en utilisant MCNPX et GESPECOR. ou XCOM. Le protocole expérimental de

mesure du coefficient d’auto-absorption repose sur la technique de transmission.

Enfin, le dernier chapitre de cette these est consacré aux applications de ces corrections
pour lanalyse d’échantillons. En effet, la demande croissante de l'industrie nucléaire, en
terme de besoin de connaissance quantitative du niveau de radioactivité naturelle renforcée,
amene a réaliser des mesures en spectrométrie sur toute sorte d’objets. Ces études concernent
la quantification de l’activité des échantillons mesurés en laboratoire ou in situ pour la
caractérisation de déchets radioactifs et sites contaminés par exemple. Afin de pouvoir
déterminer cette activité avec de bonnes limites de détection, il est nécessaire de relier le
signal enregistré par le détecteur au rayonnement émis par la ou les sources présentes dans
lobjet a caractériser. Cette action est réalisée en raccordant la réponse du détecteur a
I’émission d’une source étalon.

En terme de métrologie, le laboratoire RaMsEs est accrédité par le COFRAC (Comité
Francais d’Accréditation) dans le programme 135 pour lanalyse des radionucléides dans
I’environnement par spectrométrie v dans tous types de matrices. Il est également agréé par
I’Autorité de Sureté Nucléaire (ASN) dans le cadre de Réseau National de Mesures de la
Radioactivité dans ’Environnement. Toute une série de mesures d’échantillons de différentes
origines (sédiments, déchets,...) a été effectuée pour valider la méthode développée dans
cette these, entre autre la validation de tests d’intercompraison pour le maintien de I’agrément.

La radioprotection représente I’ensemble des mesures prises par les pouvoirs publics pour
assurer la protection de la population et de son environnement contre les effets néfastes
des rayonnements ionisants. De nos jours, la dosimétrie occupe une place importante dans ce
domaine, car elle permet de quantifier et d’estimer le risque lié a 'utilisation des rayonnements
en adéquation avec les limites réglementaires. La derniere partie de ce chapitre concerne
une autre application a la radioprotection et aux mesures environnementales. En plus des
expositions aux radiations (médicale, cosmique,...), les matériaux de construction constituent
une source non négligeable a laquelle la population est exposée. Il est bien connu que la
plupart des matériaux de construction sont produits a partir de roches, du sol, et de certains
ajouts industriels. Ces différents éléments peuvent contenir des radionucléides naturels comme
le 28U, le 232Th et le °K. L’exposition a la radioactivité dans ce cas de figure se fait de deux
maniéres : des expositions externes et internes par inhalation (*?2Rn).
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Radioactivité et interaction
photon-matiere
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1.1 La radioactivité et 'origine des rayonnements v et X

Le mot radioactivité a été donné pour la premiere fois suite aux travaux de Henri Becquerel
par Pierre et Marie Curie qui ont travaillé sur I’Uranium.
La radioactivité est un processus qui trouve son origine dans le noyau atomique contrairement
a une réaction chimique qui fait intervenir les corteges électroniques. Elle est spontanée,
aléatoire, généralement indépendante des composants chimiques et des conditions extérieures
telles que la pression et la température. Elle est exoénergétique. La désintégration d’un noyau
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radioactif intervient tot ou tard et se traduit par I’émission de particules ou de rayonnement
électromagnétique (photons).

La décroissance radioactive est régie par la loi exponentielle décroissante qui caractérise des
désintégrations aléatoires dans le temps.

n2

N (t) = Noe ™™ avec )\ = o
1/2

(1.1)
avec Ny le nombre de noyaux présents au temps t=0, A la constante de désintégration radio-
active et T /5 est la période du radioisotope.

Les progres de la physique subatomique a basse énergie et les connaissances accumulées durant
le siecle dernier ont permis de répertorier plus de 256 nucléides naturels (stables et quasi-
stables). Il existe plusieurs bases de données dans lesquelles sont répertoriés les différents
nucléides (isotopes stables et radioactifs) avec leurs caractéristiques (exces de masse, durée
de vie, spin et parité de I’état fondamental, modes de décroissance, nature des transitions,
....). A titre d’exemple, sur la base de données NNDC (National Nuclear Data Center) la
charte interactive des isotopes, présentée dans la figure 1.1 regroupe plus de 3339 nucléides
avec leurs statistiques résumées dans la table 1.1.
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Fi1GURE 1.1 — Charte des nucléides.

Dans la représentation (N, Z) dite diagramme de Segre, la vallée de stabilité est située
autour de la bissectrice pour Z < 20 et s’écarte de celle-ci vers les noyaux riches en neutrons
selon la relation empirique de neutralisation de 1’énergie coulombienne :

N-Z =0,006A4%3 (1.2)




1.1. La radioactivité et 'origine des rayonnements v et X 7

Nombre de niveaux 168136
Nombre de niveaux avec durée de vie connu 24296
Nombre de niveaux avec spin et parité connus 126990
Nombre de transitions ~y 255502
Nombre de transitions v de multipolarité connue 80524
Nombre de transitions « 2033
Nombre de transition 3 et capture électronique/ST 14761
Nombre de coincidences v — v 3386569

TABLE 1.1 — Statistiques relatives aux isotopes stables et radioactifs [Laboratory 2011].

A étant le nombre de masse.

En partant de la conservation de I’énergie totale, les conditions d’instabilité vis-a-vis des
désintégrations radioactives dépendent de la différence des exceés de masse A entre les noyaux
pere et fils :

- Désintégration alpha (3He ) :  4X—4"3Y+ «
Az — Az o> A,

- Désintégration béta moins : Xy — 4., Yy_1+8 47
Az—Az1 20

- Désintégration béta plus : éXN% é_lYN+1+ﬁ++Ve
Ayz— Ag_q > 2m.c?

- Capture électronique : éXN+e_—>§_1YN+1+Ve
Ay — Az_1 > Be(2)

B.(Z) = 15,73Z7/3 étant énergie moyenne de liaison des Z électrons dans I'atome exprimée
en eV, mec?= 0,511 MeV est ’énergie au repos de I'électron.

Le réarrangement du cortege électronique est suivi par 1’émission des rayons X ou des
électrons Auger. [’énergie maximale des rayons X émis peut étre estimée en keV en fonction
du nombre de charge Z :

Z2
~ 100

Suite & une désintégration o ou S le noyau fils peut se trouver dans un état excité et

Ex (1.3)

se désexcite spontanément vers un autre niveau excité ou vers le fondamental par émission
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gamma. L’énergie des rayonnements v issus de la radioactivité est comprise entre quelques
dizaines de keV et 3 MeV. La différence avec les autres modes de décroissance est que celui-ci
ne change ni le nombre de protons ni le nombre de neutrons :

AX% =5 Xn+7 (1.4)

La décroissance vers le niveau fondamental peut passer par plusieurs états excités in-
termédiaires. Ces transitions en cascade peuvent engendrer une somme des intensités de tous
les rayonnements gamma, émis supérieure a 100%.

Dans quelques cas, le noyau fils ne se désexcite pas instantanément mais avec une période
qui lui est propre. On parle de niveaux métastables. Le radio-isotope métastable le plus
couramment utilisé dans le domaine médical est 7" Tc obtenu & partir du Mo selon la
désintégration :

(T=66h) (T=6h)
4 -4

P Mo 9mpe Pre (1.5)

Le retour a ’état fondamental d’un noyau émis dans un état excité libere de 1’énergie.
Cette énergie peut étre émise soit sous forme de rayonnements électromagnétiques -, soit
transférée a un électron du cortege électronique qui sera alors éjecté de ’atome. Cet électron
est appelé électron de conversion interne dont l’énergie sera égale a la différence entre
I’énergie d’excitation du noyau et ’énergie nécessaire pour arracher 1’électron de son orbite.
Le réarrangement du cortege électronique pour combler la lacune laissée par 1’électron
expulsé est suivi par I’émission d’un rayon X ou d’un électron Auger.

Le phénomeéne de conversion interne (CI) est en compétition avec I’émission v . Le rapport
des deux processus est exprimé par le coefficient de conversion interne «

N,
a=—=axg+ar+ay+.. (1.6)
N,

avec N, et N, respectivement le nombre de v émis et le nombre d’électrons émis par CI des
différentes couches électroniques K, L, M, .. ..
1.2 Nomenclature des transitions v et X

L’interaction électromagnétique est responsable de I’émission gamma qui obéit aux lois
de conservation du moment angulaire et de la parité. Si on désigne par I; et m; le moment
angulaire et la parité de I'état initial et par Iy et 7y ceux de I’état final, le moment angulaire
L du photon émis est tel que :

| Li—I; |[<KL< L+ (1.7)




1.2. Nomenclature des transitions v et X 9

Le moment angulaire total du photon inclut son spin intrinséque et son moment orbital.
Le photon est un boson de spin 1 ayant deux projections £ 1, la valeur 0 étant exclue a cause
de la théorie de la relativité [Claude Le Sech 2010]. Les photons de moment angulaire L sont
de multipolarité L. Selon la loi de la conservation de la parité, la parité du photon est :

Ty =My = (—1)L (1.8)

On parle de transitions multipolaire électrique EL ou multipolaire magnétique ML en adoptant
les notations suivantes :

— transition 2” polaire électrique : 7 = (—1)F

— transition 2” polaire magnétique : gy = (—1)F*!
Les transitions sont dites dipolaires si L = 1, quadrupolaires si L = 2, octupolaires si L= 3,

Pour illustration, la figure 1.2 représente le schéma des niveaux du radio-isotope °Ni produit
par émission 8~ du °Co en indiquant I’énergie (keV), I'intensité, la durée de vie des niveaux

et la nature des transitions observées.
Jr

3T 2626,1
' Q
" < QQ
' QQ(\D P
' QY P Q
: 47+ : 2505,748
S 0,30 ps
= ®
= & Q(\ Q\’q’
T A Q9 Q9 +
- 2+ : 215861
o 0,59 ps
]
- o
= QQ%‘”
2 2+ . 1332,508
= 0,713 ps
=
mi\l

6ONj (Stable)

FIGURE 1.2 — Schéma de désintégration du °Co.

Les rayons X sont des rayonnements électromagnétiques comme les ~y, avec des énergies
allant de quelques keV & une centaine de keV. Ils different par leur origine, les photons -~y
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sont issus du noyau de ’atome, alors que les rayons X proviennent du cortege électronique
ou du champ électrostatique qui entoure le noyau. Les transitions entre niveaux atomiques
correspondent a des énergies discretes et le réarrangement en cascade se traduit par un spectre
en énergie des photons émis constitué par une série de raies discontinues. Si un électron de
la couche K est arraché et remplacé par un électron de la couche L, une raie appelée K, est
émise.

Dans la table 2.1 sont données les énergies des rayons X fréquemment rencontrés dans les
spectres obtenus en spectrométrie ~.

Si I’électron qui arrive sur la couche K provient de la couche M, la raie correspondante est
appelée Kg, K, si I’électron provient de la couche N et ainsi de suite. Si la vacance se trouve
sur la couche L, les électrons en provenance des couches M, N, O, engendreront respectivement
des raies L., Lg, L,. Pour différencier les rayons X provenant de ces sous-couches, les raies
sont nommées K1, Ka2, Kgi1, Kga2, Lat, La2. .. La figure 1.3 représente la nomenclature des
différentes transitions électroniques.

v2loal 513,03,

Ky

FIGURE 1.3 — Schéma de transitions donnant lieu aux raies d’émission X dans les couches
électroniques internes.
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Symbole Z Rayons X Origine

Lo, Lﬂ1 Ka, Ky, Kﬁl Kﬁ2

Vv 23 - - 4,94 4,95 5,43 - SLCr

Cr 24 - - 5,41 5,42 5,95 - 54 Mn
Mn 25 - - 5,89 5,90 6,49 - 55Fe

Fe 26 - - 6,39 6,40 7,06 - 56,5758 Cg

Ni 28 - - 7,46 7,48 8,27 - 50Co

Cu 29 - - 8,03 8,05 8,91 - Fluorescence, %°Zn
As 33 - - 10,51 10,54 11,73 11,86 Se

Rb 37 - - 13,34 1340 14,96 15,19 858y

Sr 38 - - 14,10 14,17 15,84 16,09 88y

Nb 41 - - 16,52 16,62 18,62 18,95 B7r

Ag 47 - - 21,99 22,16 24,94 25,46 109Cq

Cd 48 - - 2298 23,17 26,10 26,64 Fluorescence

In 49 - - 24,00 2421 27,28 27,86 Fluorescence

Sn 50 - - 25,04 25,27 28,49 29,10 Fluorescence
Ba 56 - - 31,82 32,19 36,38 37,26 137Cg

La 57 - - 33,03 3344 37,80 38,73 139Ce

Sm 62 - - 39,52 40,12 45,41 46,58 152Fy

W 74 - - 57,98 59,32 67,24 69,07 auto-fluorescence
Tl 81 - - 70,83 72,87 82,57 84,87 203 g, 2112124
Pb 82 - - 72,80 74,97 84,94 87,30 Fluorescence, 2%%T1, 214Po
Bi 83 - - 74,82 77,11 87,35 89,78 211,212,214pp,

Po 84 - - 76,86 79,29 89,81 92,32 212,214 5 219Rp
Rn 86 - - 81,07 83,79 94,87 97,53 223,224Ra

Ra 88 12,34 15,24 8543 88,47 100,13 102,95 227Th

Th 90 12,97 16,20 80,96 93,35 105,60 108,58 257

Pa 91 13,29 16,71 92,28 9586 108,42 111,49 231,234

U 92 13,62 17,22 94,65 9843 111,30 114,45 233234mPpy Pu, Np (isotopes)
Np 93 13,95 17,75 97,07 101,06 114,23 117,46 Isotopes Am, 23"Pu
Pu 94 14,28 18,30 99,53 103,73 117,23 120,54 Isotopes Np
Am 95 14,62 18,86 102,03 106,47 120,28 123,68 243py

TABLE 1.2 — Rayons X (keV) et leurs éventuelles origines, fréquemment rencontrés lors des
analyses en spectrométrie v [Gilmore 2008].
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1.3 Radioactivité naturelle

La radioactivité naturelle est omniprésente et a toujours existé sur la Terre. D’origine a la
fois terrestre et cosmique (Soleil, galaxies et étoiles), elle constitue pour ’homme une source
d’exposition non négligeable qui dépend des lieux et des modes de vie des populations.

On distingue deux catégories de radionucléides naturels :

— Les radionucléides primordiaux existant au moment de la formation de la Terre
(~ 4,5 milliards d’années) et qu’'on trouve encore dans I’écorce terrestre. On recense
une trentaine de radionucléides primordiaux qu’on peut classer selon leurs périodes. Le
premier groupe est constitué de radionucléides dont la période est inférieure & 10'2 ans
(table 1.3). Il regroupe les trois chaines radioactives naturelles & savoir 23°U, 238U et
232Th. Dans ce groupe figurent aussi le “°K et le 8"Rb. Ce dernier subit uniquement la
désintégration 5~ (283,3 keV, il n’est pas détecté par la spectrométrie v.) Le deuxieme
groupe englobe les radio-isoptopes avec une période au-deld de 10'? ans. Il présente une
singularité par la présence de I'isomere métastable 0 Ta d’une période record de 10'°
ans. A cause de leurs longues périodes, la probabilité de désintégration est faible.
Le troisieme groupe est caractérisé par des périodes encore plus longues, on y trouve
des modes de double désintégration 5.

— Les radionucléides d’origine cosmique ou cosmonucléides qui se forment par l’ac-
tion des rayons cosmiques sur des noyaux d’atomes présents dans notre environnement,
on parle de radionucléides naturels induits.

Notre systeéme solaire est perpétuellement bombardé par des particules chargées, de hautes
énergies, constituant un rayonnement cosmique primaire. L’interaction de ces rayonnements
avec 'oxygene, I'azote et I’argon de ’atmosphere donne un ensemble complexe de particules
secondaires (protons, neutrons,...) et de photons. Les particules produites réagissent a leur
tour pour donner des gerbes de cascade nucléonique dans ’atmospheére. Les pions neutres
(durée de vie courte) se désintegrent en deux photons [Le Petit 2002], qui & leurs tours créent
des paires (e*, e7). L’intensité du rayonnement cosmique varie en fonction de I'altitude et de
la latitude et de I'activité solaire. Outre ’exposition externe due au rayonnement cosmique,
les particules < cosmogéniques > produites lors des interactions dans I’atmosphere (*4C et 3H
essentiellement) peuvent étre ingérer ou inhaler et donner lieu & une faible exposition interne
pour ’homme.

L’exposition externe due a cette radioactivité tellurique et de tous les matériaux qui en sont
issus (matériaux de construction) dépend fortement de la nature des sols : les sols granitiques
sont généralement plus riches en radioéléments naturels que les sols sédimentaires. L’expo-
sition interne résulte de 'incorporation des substances radioactives, soit par inhalation, soit
par ingestion via l'eau et les aliments. Parmi les radionucléides a l'origine de 'exposition
interne du public, les isotopes du radon et leurs descendants représentent la contribution la
plus importante (34 % de P’exposition totale) [Christine Jimonet 2009]. L’exposition au radon
est due a sa présence dans ’atmosphere des batiments, I’exposition a 1’air libre n’apportant
qu’une faible contribution en général. Les niveaux de radon dans les batiments dépendent de
nombreux facteurs : géologiques, climatiques, architecturaux et du mode de vie des occupants.
Dans certaines régions du monde, la radioactivité ambiante est naturellement tres élevée en
raison de la forte teneur des sols en radium ou en thorium : par exemple, sur les sables de
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Mode de désintégration

Nucléides Abondance Période principal secondaire

25U 0,72 % 7,038%x10% a a

40K 0,0117 % 1,277x10° a £7(89,3%) CE, B7(10,7%)
B8y 99,2745 % 4,468x10° a a

22T 100 % 1,405x1010 a o

176 u 2,59 % 3,78x1010 a B

187TRe 62,60 % 4,35%1010 g B~

8TRb 27,84 % 4,75%x10'0 g B~

138]a 0,09% 1,05x10" a  CE, 51(66,4%) B7(33,6%)
1479m 15 % 1,06x10'" a a

190pg 0,01% 6,50x10'" a a

123 0,908% 1x10'3 a CE

1840 0,02% 5,60x1013 a a(?)

152Gq 0,02% 1,08x10™ a a

1571y 95,7% 4.41x10" a B~s
180m Ty, 0,012% 1,2x10% a CE (86%) B~ (14%)
1499m 13.8 % 2x10% a a

1ragf 0,162 % 2x10% a o

1860 1,58% 2x10% a a

144Nq 23,8% 2.3x10% a CE, p*

1489m 11,3 % 7x10' a a

H3Cq 12,22 % 7.7x1015 a B

1420 11,08% 5,6x1016 a BB~

183y 14,3% 1,1x10'7 a a

Y 0,25% 1,4x10'"a  CE, BT(83%) B~ (17%)
204py, 1,4% 1,4x10'7 a o

50Cr 4,345% 1,8x10'7 a CE-CE

184y 30,67% 3,10x10'7 a a

82Ge 8,73% 1,08x10%0 a BB~

130Te 33,8% 7,9%10%0 a BB~

128 31,69% 2,2x10%* a BB~

TABLE 1.3 — Les radionucléides primordiaux, classés par périodes croissantes [Chalet 2006]
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monazite riches en thorium d’Espirito Santo au Brésil ou sur les terrains d’alluvions riches en
radium dans la région de Ramsar en Iran.

1.3.1 De la radioactivité naturelle a la radioactivité naturelle renforcée

Le bruit de fond du a la radioactivité naturelle a toujours existé et en moyenne ’exposi-
tion totale subie par ’homme a sans doute peu varié au cours du temps. Ainsi, le plus grand
confinement dans les batiments recherché en particulier dans le cadre des économies d’énergie
est responsable d’une augmentation de la concentration en radon. De la méme facon, I'uti-
lisation d’engrais phosphatés riches en radium ou encore de stériles de minerais d’uranium
comme remblais sur les routes peut créer localement un renforcement du niveau initial de la
radioactivité. Par ailleurs, certains objets de grande consommation contenant du radium ont
été mis sur le marché avant d’étre aujourd’hui interdits : montres lumineuses, paratonnerres,
parasurtenseurs, . ..

1.3.2 La radioactivité artificielle

Apres la découverte de la radioactivité artificielle par Iréne et Frédéric Joliot-Curie en
1934, les sources artificielles se sont diversifiées pour satisfaire de nombreuses applications
dans tous les secteurs, allant de la médecine & l'industrie en passant par les applications
militaires.

Le cycle électronucléaire comporte de multiples étapes susceptibles de générer une expo-
sition pour 'homme : I’extraction et le traitement du minerai, I’enrichissement de I'uranium,
la conversion et la fabrication du combustible, les centrales nucléaires, le retraitement du
combustible, le démantelement des installations et la gestion des déchets.

Dans l'industrie non nucléaire, des sources sont utilisées pour de nombreuses applications :
l'irradiation industrielle (stérilisation des aliments et du matériel médical, production des
produits radiopharmaceutiques, durcissement de composants électroniques, ...), I'analyse
non destructive (radiographie industrielle), la mesure a 'aide de jauges d’épaisseur ou de
niveau, d’humidimetres, d’analyseurs a diffraction X (controle du plomb dans les peintures),
I'utilisation de traceurs. ..

Dans le domaine médical, on utilise des sources externes de rayonnements ionisants a des fins
diagnostiques (radiographie conventionnelle, scanographie, radiologie interventionnelle), mais
aussi des sources internes en médecine nucléaire (diagnostic par scintigraphie ou thérapie par
radioisotope). Enfin des doses tres élevées sont délivrées lors de traitements par radiothérapie
externe ou par curiethérapie.

Dans le secteur militaire, les applications concernent les activités liées a la production
des armes et celles liées a la propulsion des navires a 'aide de réacteurs embarqués.
Enfin, des sources sont utilisées dans d’autres secteurs : la médecine vétérinaire, les
établissements de recherche et d’enseignement (universités, CEA, CNRS, INSERM, ...).

Toutes les activités décrites ci-dessus utilisent des sources de rayonnements qui peuvent
exposer les travailleurs concernés et la population. Dans les conditions normales, les doses qui
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en résultent restent faibles. Des accidents peuvent malheureusement se produire, entrainant
parfois I’exposition aigué d’une ou quelques personnes. Des accidents de plus grande ampleur
comme ceux de Fukushima en mars 2011 et de Tchernobyl en avril 1986 peuvent aussi avoir
un impact sanitaire sur la population et ’environnement a plus long terme.

1.4 Familles radioactives

Les noyaux qui donnent lieu & des désintégrations successives a et/ou 3 ont été regroupés
en 3 familles naturelles (figure 1.4) de décroissance radioactives dont les précurseurs sont
2381y, 2351, 232Th. Ces trois actinides sont considérés parmi les éléments chimiques naturels
les plus lourds de la classification périodique. En raison de leurs tres longues périodes, ces trois
radionucléides sont toujours présents dans la nature et font par conséquent partie intégrante
de notre environnement. Un bon nombre de leurs descendants respectifs tel que le 226Ra font
I’objet d’étude dans une partie de ce travail ; il s’agit de déterminer leurs activités spécifiques
dans des matériaux de construction.

238y .Series 233-Series 232Th-Series
iza&u | 24 238
u BaranoYy| p [ esarnty 7 ohxtedy
Pa 4168 P T 4380 *'Pa
MeV Pt 1Tmi el MeV L g (3 28010%
Th BauTh? 230Th 2T |2, 27Th 011T h 22Th
40 | T.H!‘(l'r 1.080 ;||l|i' 1818 l.lll:1':lng‘ n;’ .81y
B 2 J L
Ac :.EB! HTAC ;.m 4-:1:1 “AC: ;-,4:3
Wed 21y MeV Mey s | Mei
225R 3 P2IRa :'“RéH 4R g
R a tE0ay 1de 178y 1688
e a S Ta
Fr 4704 4718 4080
Me¥ MeV L)
R 222Rn 21ER 220R
n 142t 388 | s
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MeV 19.98n Me¥ 5o MeY Me¥ # 1.t4mn MeY i Lam Me¥
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FIGURE 1.4 — Chaines radioactives naturelles de 238U, 235U et 232Th .
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1.4.1 Série ?*U (4n+2)

L’abondance de 1’ 238U constitue 99,27 % de I'uranium naturel. Sa décroissance jusqu’au
206ph stable est un processus qui s’étale sur 14 désintégrations avec émission de 8 particules
« et 6 particules 5.

1.4.2 Série ?*°U (4n+3)

L’abondance de 1'?3°U représente uniquement 0,72 % de I'uranium naturel. Sa décroissance
est le siege de 11 désintégrations dont 7 émissions « et 4 émissions 8. La mesure par spec-
trométrie gamma de sa raie principale (185,72 keV) coincide, étant donné la résolution, avec
celle du #26Ra (186,21 keV) ce qui induit des problemes d’interférences dans I’analyse des
échantillons.

1.4.3 Série **Th (4n)

L’abondance du 23?Th constitue la totalité du thorium naturel. Durant la décroissance
des différents noyaux constituant la chaine, 6 particules « et 4 8 sont émises. Environ 36%
de la décroissance du 2'2Bi produit le 2°T1 par émission a.

Les trois séries produisent 33 radio-isotopes et 3 isotopes stables. Tous les éléments de ces
chaines ont des propriétés chimiques différentes et des périodes de décroissance radioactive tres
variées, ce qui confere a chaque radio-isotope son propre comportement géochimique dans ’en-
vironnement. Cette particularité est exploitée pour répondre a de nombreuses problématiques
telles que le tragage isotopique, les applications radio-chronologiques, géochimiques et ther-
modynamiques d’échanges aux interfaces.

1.5 Filiations radioactives

On appelle filiation radioactive la série de désintégrations en cascade que subissent certains
noyaux. Dans la nature, les filiations radioactives concernent principalement trois éléments
lourds dont le temps de vie est de ’ordre du milliard d’années : 238U, 23°U, et 23?Th. Autrement
dit, on parle de filiation radioactive lorsque le noyau fils est également radioactif. Chacune des
désintégrations est caractérisée par sa propre constante de désintégration A qui est liée a la
période. Le passage du noyau pere au noyau fils est caractérisé par les équations d’évolution.
Dans le cas d’une filiation & n corps :

Anfl

D NG N R N e N RN ' (1.9)

ou X,, est l'isotope stable de la filiation radioactive. L’évolution des populations des noyaux
peres et des noyaux fils en fonction du temps est régie par les équations différentielles :

dN1
S\ N 1.1
dt 1 (1.10)
N,
— = N1 N1 — NN (1.11)

dt
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La solution générale est donnée par la relation de Bateman [Evans 1955] :

Np(t) = Cre ™t 4 Che ™2t ... 4 Ce™ ! (1.12)

)‘2 )\3 >\n71 )\n >\Z
T e = M) s = M) T et = A (e — M) 1;[1 A=A

Al )\3 /\n—l /\n . H )\z‘
(A1 —=A2) (A3 =A2) 7 (A1 — A2) (A — A2) i3 Ai — A2

Cy =

A1 A2 An—1 i
C, = o = | |
()\1 - An) ()\2 - >\n) ()\n—l - )\n) itn Az - A

n

1.5.1 Equilibres radioactifs

Les radio-isoptopes 23U ou 232Th existants dans lenvironnement sont intimement
mélangés avec leurs descendants respectifs [Chalet 2006]. Selon leurs constantes de
désintégration, les descendants peuvent étre en équilibre ou pas avec le noyau pere. A
titre d’exemple, la présence du radon (gaz) dans les trois familles radioactives naturelles
affecte I’équilibre de ces dernieres. En effet, il peut altérer 'activité et la dose émanant d’un
échantillon. Les radio-isoptopes 2?Rn (actinon émanant du ??*Ra) et 2?Rn (émanant du
224Ra) ayant des périodes respectives de 3,96 s et 55,8 s, méme si le radon s’échappe, I’équilibre
est atteint de nouveau dans quelques minutes, contrairement au ?>2Rn (émanant du ??°Ra)
dont la période est de 3,8 jours. Pour retrouver I’équilibre entre 1'>3%U et les radionucléides
post-222Rn, 10 périodes de ???Ra sont nécessaires.

La figure 1.5 illustre la chaine de décroissance des descendants de ??2Rn provenant de la
famille 233U,

218PO T1=3m 214Pb To=27Tm 214Bi T3=1,64us 214PO T4:22ans\210Pb
On distingue trois types d’équilibres :

1.5.1.1 Equilibre idéal

Dans le cas d’une filiation & 3 corps (X; LN Xo LN X3), Péquilibre idéal est atteint
lorsque les activités des noyaux fils et peére sont égales. Dans I’hypothese ou Ny(0) = 0, le
temps maximum nécessaire pour atteindre cet équilibre est donné par [Chalet 2006] :

B ln(f\‘—;)
tn = n o5 (1.13)

ol A1 et Ay sont respectivement les constantes de désintégration des noyaux pere et fils.
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218pg

0 1 2 3 4 5 t(10%¢)

FIGURE 1.5 — Chaine de décroissance de descendants du 222Rn.

1.5.1.2 Equilibre de régime

Cet équilibre est a considérer lorsque la période du noyau pere est légerement supérieure
a celle du noyau fils. Les activités des deux nucléides évoluent en restant dans un rapport
constant. L’activité du noyau fils est reliée a celle du pere par :

At
As T g — N\

(1.14)

1.5.1.3 Equilibre séculaire

Cet équilibre est atteint lorsque la période du noyau pere est tres longue devant celles des
noyaux fils. Il est atteint a environ 10 périodes du noyau fils.

A (1.15)

Ay
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1.6 Rayonnements ionisants et leurs interactions avec la
matiere

1.6.1 Classification des rayonnements ionisants

Les rayonnements ionisants sont ceux qui ont une énergie suffisante pour ioniser ’air, soit
supérieure a ’énergie de liaison des électrons (environ 10 eV au minimum). Dans le décret
n° 2002-460 [Christine Jimonet 2009] est donnée la définition suivante : <« Un rayonnement
ionisant est un transport d’énergie sous la forme de particules ou d’onde électromagnétique
d’une longueur d’onde inférieure ou égale a 100 nm, soit d’une fréquence supérieure ou égale
4 3 x 10 Hz, pouvant produire des ions directement ou indirectement >. On rappelle la
relation liant I'énergie E exprimée en eV a la longueur d’onde du v exprimée en nm. La figure
1.6 illustre le spectre électromagnétique.

1240
E = hy = 1.1
(eV) = hv o) (1.16)
1 | 19_6 I 19_3 | } I 193 | 10? |
N R R R R S L — T £(cV)
HUO [ %“q [ lplz [ %Uldx | %Ul\ [ %021
N R S R R R S e S R B e p S p A )
1 1073 10°° 1079 10712
>

Onde radio - onde IF I I IUVRaVons X Rayon ~y

’\ A)

700 m nm

FI1GURE 1.6 — Classification des radiations électromagnétiques selon leur énergie, fréquence et
longueur d’onde.

Parmi les rayonnements ionisants, on distingue ceux qui sont directement ionisants, par-
ticules chargées («, B, muons, fragments de fission, ions, ...), de ceux qui sont indirectement
ionisants (7, neutrons). Ces derniers n’ionisent la matiere que par 'intermédiaire de particules
chargées secondaires qu'’ils créent dans le milieu.

La table 1.4 ci-apres résume les caractéristiques de ces rayonnements et les types d’interac-
tions mis en jeu [Christine Jimonet 2009].

Pour rester dans le domaine de la spectrométrie v on va s’intéresser uniquement a l’'inter-

action des rayonnements électromagnétiques avec la matiere.

1.6.2 Interaction photon-matiere

Nous avons vu précédemment que le terme < photon > concerne les rayonnements
électromagnétiques émis soit dans les transitions nucléaires <« v >, soit dans les transitions
atomiques <« X »>. La traversée des matériaux par les photons est associée a une probabilité
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Nature du rayonnement

Processus d’interaction

Conséquences

Particules chargées «,

Tonisation

Excitation

Rayonnement de freinage ()

Fin de parcours des 37 :
annihilation de la matiere

Mouvement d’électrons
du matériau absorbant

Emission des rayons X et/ou e~
Auger suite au réarrangement
électronique

Emission d’'un rayonnement v et X
de freinage (X)

FEmission 2v de 511 keV

en sens opposé

Rayonnements v, X

Effet photoélectrique
(faibles énergies)

Effet Compton
(énergies intermédiaires)

Production de paire
(E > 1022 keV)

Absorption totale du photon
incident et photoélectron
Réorganisation électronique
Emission de X et ou e” Auger

Diffusion du photon incident

et éjection d’'un e~ Compton
Emission des rayons X et/ou e~
Auger suite au réarrangement

Absorption totale du photon
incident et mouvement (e~ ,e™)
FEmission 2v de 511 keV

en sens opposé

Neutron

Absorption n (thermique)

Diffusion n (rapide)

Emission des rayonnements :
n? p? « et ’y

Diffusion du n incident
projection du noyau de recul

TABLE 1.4 — Types d’interactions rayonnement-matiere et leurs conséquences.

d’interaction avec ce milieu. Ces interactions aléatoires dépendent de 1’énergie du photon, de
la densité et la composition du milieu. Elles peuvent étre classées selon :

— la nature de 'interaction : photon/électron ou photon/noyau
— le type de I’événement produit : ’absorption, la diffusion ou la production des paires.
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Dans notre application, d’autres processus d’interaction moins importants peuvent se
produire avec un photon, en ’occurrence la diffusion Rayleigh avec un électron lié, la diffusion
Thomson avec un électron libre ou la diffusion Delbriick avec le champ coulombien du noyau.

Dans la figure 1.7 sont représentées les importances relatives des différents processus d’in-
teraction en fonction de I’énergie et du Z du milieu traversé. L’effet photoélectrique prédomine
A basse énergie, la création de paire (e™, e™) est prépondérante pour les hautes énergies et la
diffusion Compton pour des énergies intermédiaires.

Numeéro atomique Z
de 'absorbant

120
7| Effet photoélectrique Creation de paires
100 - dominant dominante
80
60

40- Effet Compton

dominant

0 B S . T . SR T
0,01 2 5 01 2 ¥ 1 ) 2 5 10 2 5 100
Energie du photon (MeV)

FIGURE 1.7 — Types d’interaction prépondérants suivant 1’énergie du photon et le numéro
atomique Z du milieu [Bourgeois 1998].

1.6.2.1 Effet photoélectrique

L’interaction d’un photon avec la matiere se traduit par le transfert total de son énergie a
un électron du cortege électronique. Ce processus est prépondérant en dessous d’une centaine
de keV (figure 1.8 )

E.=E,—B (1.17)

ou E, I'énergie cinétique de I'électron arraché, E représente I'énergie du photon incident et B
I’énergie de liaison de I’électron dans les couches les plus profondes de I'atome. Cette derniere
varie selon le nombre atomique (B 13,6 eV pour Z =1 et B =142 keV pour Z = 100). La
section efficace d’interaction dépend du nombre atomique Z et de I’énergie du photon incident
E, suivant une loi de type :
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F1GURE 1.8 — Effect photoélectrique.

Z'I’L

Ope X ﬁ (118)
v

avec 1 <m < 3,5 (m=3,5 a basse énergie et m = 1 pour E, > 0,5 MeV) et 4 <n <5 (n=4,5
en moyenne et n= 3 pour E, < Bg et n = 5 pour E, > Bk, Bx étant I'énergie de liaison de
I’électron dans la couche K). Dans ce dernier cas U'effet photoélectrique se produit a 80 % sur
cette couche [Métivier 2006].

Suite & l’ionisation, I’atome a un exces d’énergie qui équivaut a 1’énergie de liaison de
Iélectron. Cet exces est dissipé de deux fagons : redistribution sur les électrons restants
(cascade d’Auger) qui sera suivie par I’émission d’un autre électron (non radiative) ou par
désexcitation en émettant des rayons X par fluorescence.

1.6.2.2 Diffusion Compton

La diffusion Compton est aussi appelée diffusion incohérente. C’est le transfert partiel de
I'énergie du photon incident a un électron du cortege électronique faiblement lié (libre). La
figure 1.9 illuste le phénomene.

Le photon Compton peut étre diffusé selon 'angle 0 < 6 < 7 par rapport a la direction
incidente avec une énergie E; L’électron Compton recule selon I'angle 0 < 6 < 5 avec une
énergie cinétique E.. La conservation de I’énergie totale et de I'impulsion donne :

. E,

= "7 1.1
T 1+¢e(1 — cosb) (1.19)

avec € = % I'énergie réduite et Eg = mqc? = 0,511 MeV, I’énergie de I’électron au repos.

Selon I'angle de diffusion ’énergie du photon Compton est comprise entre 1%5 pour 8 = 7
(c’est la rétrodiffusion) et E, pour § = 0 (pas de transfert de 1'énergie).
L’électron est éjecté avec une énergie cinétique donnée par :

, e(1 — cosh)
E,=FE,— = 1.20
¢ 7 T 1+4e(l—cosh) 7 (120)
L’énergie cinétique de I’électron est comprise entre 0 pour § = 0 et 1%25 pour 6 = 7.

La diffusion du photon et I’éjection de ’électron Compton est régie par une relation angulaire
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entre 0 et ¢.

cot ¢ = —(1+ =) tan - (1.21)

Photon incident Electron Compton

Photon Compton

Fi1GURrE 1.9 — Diffusion Compton.

Le caractere non isotrope de la diffusion Compton est formulé par ’équation de Klein et
Nishina ou est exprimée la section efficace différentielle par angle solide d2 pour un électron
[Blanc 1997].

do 72 1 €2 (1 — cosh)?
— (e,0) =2 1 + cos®6 + 1.22
ds) (e,6) 2(1+e(1 —0059))2 ( 1+¢e(1—cosb) ( )

avec rg le rayon classique de 1’électron.

L’énergie du photon incident se répartit entre I’énergie cinétique de I’électron Compton,
qui est absorbée par le milieu avec une section efficace o4, et 1’énergie du photon diffusé avec
la section efficace oy, et qui peut s’échapper du milieu. Par conséquent la section efficace
Compton s’écrit :

Oc = Ogbs + Odif (123)

Dans le cas ou le photon diffusé s’échappe du milieu, selon son angle de diffusion, I’énergie
cédée au milieu ne dépasse pas I'énergie maximale de 1’électron mentionnée ci-dessus. Cela
se traduit par le plateau Compton observé dans les spectres +.

La probabilité pour qu’un photon interagisse avec un atome est proportionnelle au nombre
de charge Z. Pour un matériau donné, cette probabilité est proportionnelle a la densité
d’électrons. La section efficace de I'effet Compton pour une énergie donnée est proportionnelle
a la densité du matériau. Constante a basse énergie, elle diminue lorsque I’énergie augmente :

A
Oc X E (1.24)
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La figure 1.10 représente le profil de la distribution angulaire des photons diffusés pour des
énergies allant de 50 keV a 3 MeV. Les photons incidents viennent de la gauche. La diffusion
des photons se fait vers 'avant pour les hautes énergies.

105° T
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165°
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F1GURE 1.10 — Section efficace différentielle de I’effet Compton en fonction de ’énergie du
photon incident et de ’angle solide.

1.6.2.3 Création de paire

La création de paire est un processus qui se produit dans le champ coulombien du noyau.
La matérialisation du photon incident se traduit par la création d’une paire électron-positron
(figure 1.11). Cette réaction devient possible dans le cas ou E, > 2E,=1,022 MeV. Il est a
noter que la production d’une paire peut aussi se produire dans le champ d’un électron méme
si la probabilité est faible. Dans ce cas, le seuil de ’énergie E,, est de 4E.

Si on désigne par E.- et E.+ respectivement les énergies cinétiques de 1’électron et du
positron, la loi de conservation de ’énergie s’écrit :

E,- +E. = E, —2E, (1.25)
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Pho A}A' Positron
S N

Electron

FI1GURE 1.11 — Création de paire.

La section efficace d’interaction dépend de ’énergie du photon incident et du Z du milieu
traversé. Elle varie en Z? pour les interactions dans le champ coulombien du noyau et en Z
pour les interactions dans le champ coulombien de I’électron. La section efficace est donnée
pour un noyau sans et avec effet d’écran par les relations.

ardz? [%ln <%) - %} si 2By << B, << %Z‘l/?’

Opaire =

03 Z? [Bin (183.2°V3) — 2] si B, >> Bog-1/3

avec « = 1/137, la constante de la structure fine.

1.6.3 Atténuation et libre parcours moyen

L’atténuation est la diminution de l'intensité d’un faisceau de photons lorsqu’il traverse
un milieu. Elle suit une loi exponentielle décroissante entre le nombre de photons incidents Iy
et le nombre de photons transmis I a travers un milieu d’épaisseur x.

I(z)=1Ip-e " (1.26)

La partie exponentielle désigne la fraction de photons qui n’ont pas interagi dans le milieu,
on parle de facteur de transmission.
Le coefficient d’atténuation linéique p dépend de I’énergie du photon et de la nature du milieu.
II est 1lié a la section efficace totale d’interaction oy :

p = noior = N(Ope + Oc + Tpair) (1.27)

avec Ope, O¢ et 0pgir les sections efficaces liées aux différents processus d’interaction photo-
nique,
et n le nombre d’atomes par unité de volume :

p-Na

n=" (1.28)

p étant la masse volumique, N 4 le nombre d’Avogadro et M la masse molaire.

On définit le libre parcours moyen A des photons dans un milieu par :
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\ = p (1.29)

Dans la pratique, et plus particulierement en radioprotection, on utilise la couche de
demi-atténuation ou épaisseur moitié x1, ’épaisseur de matériau nécessaire pour atténuer
d’un facteur 2 l'intensité initiale des photons :

n2 Iy
=2 ot I(na) =22 1.
. e (nx1) on (1.30)

1
2

De la méme maniere, on définit la couche de déci-atténuation ou épaisseur dixieme x.1 ,
10

I’épaisseur de matériau nécessaire pour atténuer I'intensité d’un facteur 10 :

In10 I(]
Ces deux grandeurs sont reliées par :
n2 Inl0
p=—s =l (1.32)
1 T1
2 10

Pour les photons v dont ’énergie est comprise entre 1 et 3 MeV, on peut estimer 1’épaisseur

dixieme en cm :
35

10 p
p étant la masse volumique du milieu ralentisseur, exprimée en g.cm™3. Les valeurs des coef-
! sont disponibles dans la littérature [Berger 005].
Les figures 1.12, 1.13, 1.14 montrent les atténuations dans les trois matériaux couramment
utilisés en spectrométrie v, en 'occurrence, ’eau (matrice étalon), le plomb (blindage) et le
germanium (cristal du détecteur).

X

ficients massiques y1/p exprimées en cm?.g~
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1.7 Mesure par spectrométrie gamma

De nombreuses techniques d’analyse élémentaire sont fondées sur I'utilisation de spectres
de raies atomiques ou nucléaires. Pour pouvoir identifier les raies émises et mesurer leurs
intensités, il est nécessaire de les détecter. Dans ce travail, nous avons fait appel a la méthode
de spectrométrie v de haute résolution.

Les radionucléides fréquemment utilisés pour I'estimation de la radioactivité naturelle
sont : 235U, 238U et 232Th, leurs descendants et °K. Le 4°K constituant 0,012 % du potassium
naturel, se trouve dans du bois, des matériaux de construction et dans le corps humain a
raison de 140 g pour un adulte de 70 kg.

La faible radioactivité naturelle rend la statistique de comptage par unité de temps
insignifiante, ce qui engendre des temps de comptage assez long. Le bruit de fond généré est
di essentiellement aux rayonnements cosmiques et a ’environnement direct. Il influe sur la
limite de détection du vrai signal provenant de 1’échantillon mesuré par la spectrométrie ~.

La caractérisation radiologique des différents matériaux permet d’évaluer le taux d’exposi-
tion aux radiations. Elle tient compte de la radioactivité des matériaux due a l'isotope du *°K
et aux radionucléides relatifs aux trois chaines naturelles & savoir 23°U, 238U et 23?Th. Dans
cette optique, nous avons effectué une série de mesures et des analyses de certains matériaux
de construction afin de déterminer le débit de dose et la dose efficace émanant de ces derniers.
La table 1.5 résume les principaux radioéléments qui contribuent a la radioactivité naturelle
(bruit de fond) et les problemes soulevés pour leur carcatérisation.

Les chapitres a venir décrivent le principe de cette méthode et le choix des détecteurs pour
un rendement optimisé.
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Radionucléide  Période E (keV) I(%) Famille Remarques
40K 1,25x10% 1460,82 10,55
25U 7,04x10% 185,72 57 25U Interférence avec ?Ra
143,76 10,94
163,36 5,08
22TTh 18,6 j 23596 12,6 23U
256,23 6,8
223Ra 11,43 j 269,46 14,23 235U Interférence avec 228Ac
2Ra 3,98 s 271,23 11,07 235U Interférence avec 2?8Ac et 2*’Ra
234 24.1 s 63,3 3,75 238U
234mpy, 1,16 m  1001,03 0,85 238U
226Ra 1600 a 186,211 3,55 287 Interférence avec 23°U
2l4pp 26,92m 351,93 356 238U
20522 18,41
214B4 198m  1764,49 15,31 238U
210p, 2223 a 46,54 4,25 287 Interférence avec 23'Pa
28 Ac 6,15 h 911,20 26,2  232Th Pic-somme
968,96 15,90 Pic-somme
212pp 10,64 h 238,63 43,60 232Th
212Bj 60,54m 727,33 6,65 23°Th
2087 3,06 m 583,20 85 22T Pic-somme
860,53 12,40 Pic-somme

TABLE 1.5 — Les rayonnements ~ émis par le 49K et les différents radionucléides des différentes

chaines de décroissance [Gilmore 2008, LNHB 2010].
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2.1 Introduction

Nous avons vu dans le chapitre précédent que la désintégration des noyaux atomiques est
suivie tres souvent par I’émission de photons gamma qui les caractérisent. Leurs interactions
avec le détecteur se traduisent par un dépot d’énergie total ou partiel. A partir du spectre
enregistré, il est possible de remonter a ’activité du radioélément présent dans I’échantillon
analysé. La performance d'un spectrometre est liée a sa capacité de détecter des raies peu
intenses (efficacité) et de séparer des raies trés proches en énergie (résolution).

La spectrométrie v est actuellement introduite dans plusieurs domaines :

— En géologie et la prospection miniere : le principe consiste & mesurer les abondances
des éléments U, K et Th par la spectrométrie v embarquée ou in situ. Elle permet
de localiser les gisements d’uranium ou de prospecter d’autres minerais qui sont liés
directement ou indirectement & ces trois éléments.

— Dans la cartographie d’une zone polluée suite au traitement de déchets ou d’un accident
nucléaire.

— Dans la datation de certains échantillons sur des courtes périodes, en se basant essen-
tiellement sur le 137Cs (E, = 661 keV, T, /2 = 30 ans) en utilisant des spectrometres a
bas bruit de fond.

La spectrométrie v est aussi utilisée dans ’espace, plusieurs missions ont eu recours a cette
technique pour valider certaines études scientifiques relatives aux processus liés a ’émission ~y
dans I"Univers. En outre, elle est utilisée dans I’étude des planetes (planétologie) qui consiste
a mesurer les flux des raies v émis par la surface des planetes par des éléments radioactifs
naturels ou issues du bombardement par des particules cosmiques [Pirard 2006]. Selon le
nombre de v détectés pour une énergie caractéristique de I’élément, sa présence sur la surface
de la planéte est majeure, mineure ou sous forme de traces.
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2.2

Technique de la spectrométrie gamma

La spectrométrie v a haute résolution est une technique non destructive, performante.
Elle permet la détermination qualitative et quantitative des radionucléides émetteurs des
rayonnements vy dans un échantillon naturel ou artificiel. Les signatures des trois principaux
processus d’interaction photon-matiere (photo-électrique, Compton et création de paire) sont
observées dans les spectres de désexcitation . La figure 2.1 illustre le spectre d’une source
mono-énergétique E,= 2 MeV simulé par la méthode Monte Carlo avec le code GEANT4 pour
un détecteur GeHP type planaire de 120 cm3. Pour une représentation d’un cas expérimental,
il est nécessaire d’introduire la résolution du détecteur.
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FIGURE 2.1 — Spectre gamma haute résolution obtenu par simulation Monte Carlo.

Un spectre est un ensemble de pics qui ont comme origine les différents processus d’inter-
action rappelés dans les paragraphes précédents.

le pic d’absorption totale : dépot total de I’énergie du photon incident dans le détecteur.
Ce dépot d’énergie peut se faire par le biais d’une ou plusieurs interactions successives,
réalisées dans un intervalle de temps inférieur au temps de résolution du détecteur. Ceci
correspond au temps de collecte des charges mises en mouvement dans le volume de
détection.

le fond Compton : dépot partiel de ’énergie du photon incident. Il s’étale entre le pic
de rétrodiffusion (0 = 7, transfert maximum a ’électron Compton) situé a E,;, =
0,226 MeV et le pic photoélectrique (6 = 0, sans transfert d’énergie). Le front Compton
situé a 1,774 MeV correspond a la différence E, — E,,;,. Le pic de rétrodiffusion est di
principalement & 'influence du milieu environnant la partie active du détecteur.

pic de rétrodiffusion : il correspond a la rétrodiffusion des photons dans le milieu envi-
ronnant la partie active du détecteur.

pics d’échappement : consécutifs & l'effet de matérialisation (si E, >1,022 MeV), ils
sont situés a E,— 0,511 MeV et E,— 1,022 MeV respectivement pour les pics simple et
double échappement.

pic d’annihilation : di a I’annihilation d’un positron avec un électron du milieu traversé,
il est situé a 0,511 MeV, bien évidement pour E, >1,022 MeV.
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2.2.1 Chaine de mesure

La chalne de mesure classique est constituée d’un détecteur, un préamplificateur, un am-
plificateur, un convertisseur analogique numérique (ADC), une électronique d’acquisition et
un logiciel d’analyse. La figure 2.2 représente le schéma synoptique d’une chaine de mesure
dédiée a la spectrométrie ~y.

Analyse

GeHp CAD 5 AMC >

Préamplificateur Amplificateur

FIGURE 2.2 — Schéma simplifié d’une chaine de spectrométrie ~.

Les détecteurs gamma qui ont la meilleure résolution en énergie pour effectuer les me-
sures spectroscopiques les plus précises sont des semi-conducteur en germanium. Ils ont une
résolution en énergie de 'ordre de 2% en énergie.

2.2.1.1 Les semi-conducteurs

Les semi-conducteurs sont des matériaux dont la conductivité des électrons se trouve entre
celle des conducteurs et celle des isolants. Le fonctionnement d’un semi-conducteur est basé
sur la théorie des bandes selon laquelle les électrons prennent des valeurs d’énergies permises
dans la bande de valence et la bande de conduction. La bande de valence est riche en électrons,
malis ne participe pas a la conduction, contrairement a la bande de conduction qui procure
une certaine conductivité au matériau. Ces deux bandes sont séparées par la bande interdite
qui s’appelle aussi le gap (figure 2.3). La largeur de cette bande differe d’un semi-conducteur
a un autre.

Le passage d’un électron de la bande de valence a la bande de conduction dépend de la
température et du gap du matériau. Dans le cas du germanium, le gap est de 'ordre de 0,67
eV. L’énergie thermique d’un électron peut étre de cet ordre, d’ou la nécessité de refroidir
le cristal pour réduire le bruit de fond provenant des impulsions causées par l'agitation
thermique.

D’apres ’équation de Boltzmann, la probabilité de passage d’un électron de la bande de
valence a la bande de conduction dépend de la température.

p(T) o< T*?exp (—E,/2kpT) (2.1)
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FIGURE 2.3 — Bande de valence, bande de conduction et gap dans un isolant, un semi-
conducteur et un conducteur.

avec T la température absolue, kg la constante de Boltzmann et Ej la largeur du gap.

Afin d’augmenter la densité de porteurs des charge, les semi-conducteurs sont dopés par
des atomes choisis. Deux sortes de dopages sont utilisés : le dopage du type N, si on augmente
la densité d’électrons ou du type P, si c’est la densité des trous qui est augmentée. Ces dopages
sont dits extrinseques. L’association des deux types de dopage avec la méme proportion donne
un matériau compensé, qui présente des propriétés de conduction équivalentes a un matériau
dépourvu de dopage. Un matériau non dopé est dit intrinseque.

2.2.1.2 Collection de charge

L’absorption d’un photon dans un semi-conducteur transfert son énergie a un électron et
par une cascade d’interactions elle génere un nombre moyen d’électrons-trous qui est pro-
portionnel a ’énergie E., absorbée. Le nombre n d’électrons-trous produit est donné par la
relation :

Ej,y

avec W, I’énergie moyenne nécessaire pour la création de la paire électron-trou.

Le nombre élevé des paires électron-trou créées permet d’avoir une meilleure résolution en
énergie du détecteur. La polarisation du semi-conducteur permet de créer la zone de déplétion
ou zone sensible désertée par les porteurs libres. La tension appliquée doit étre suffisante pour
séparer les deux porteurs de charge et empécher leur recombinaison et le piégeage qui est la
cause principale de la détérioration de la résolution du détecteur

2.2.1.3 Résolution en énergie

La résolution en énergie est un parametre tres important en spectrométrie . Idéalement un
pic d’un gamma absorbé doit étre le plus étroit possible. Historiquement, Freck et Wakefield
ont publié le premier spectre gamma obtenu a l'aide d’'une jonction PN de germanium a
diffusion de lithium [Freck 1962], cylindrique (h = 8 mm, @= 18 mm) et fonctionnant a 77 K.
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FIGURE 2.4 — Jonction P-N polarisée en inverse pour augmenter U'efficacité de détection.

Le pouvoir de résolution est 1 % comparé a 10 % pour un scintillateur Nal(Tl) de dimension
(h = 75 mm, @ = 75 mm) pour une source de °Co.

En pratique, I’élargissement du pic est da principalement aux fluctuations statistiques du
nombre de porteurs de charge créés n., le bruit des différents composants électroniques n. et
le phénomene de piégeage n,, qui caractérise le semi-conducteur. La largeur du pic total ny
peut étre estimée par la somme des trois termes :

Niot = Ne + Ne + Ny (2.3)

La création de paire est régie par la loi de Poisson si les événements sont indépendants les
uns des autres. La distribution des électrons localement dans le cristal altere cette condition.
Le facteur de Fano F est introduit pour pallier cette défection. Il est défini comme étant le
rapport de la variance observée pour le nombre d’électrons-trous créés sur la variance prédite
par la statistique de Poisson. La variance ainsi calculée est donnée par :

o2 = Fn (2.4)

Le piégeage est un phénomene qui se manifeste par une trainée des pics a basses énergies.
11 varie en fonction de sa position dans le détecteur (non-uniformité du champ électrique)
et augmente linéairement en fonction de I’énergie. Le bruit électronique est lié a la capacité
d’entrée du préamplificateur, a 'amplificateur et au courant de fuite du détecteur.

2.2.2 Détecteurs GeHP

On distingue deux types de détecteurs germanium : les détecteurs compensés au lithium
Ge(Li) et les détecteurs au germanium hyper pur (GeHP). Les détecteurs Ge(Li) sont fa-
briqués de la méme facon que les détecteurs Si(Li). Cette génération de détecteur a été com-
mercialisée depuis le début des années 60 jusqu’au début des années 80 [Knoll 1999]. Le lithium
diffusant a température ambiante, les détecteurs Ge(Li) nécessite un systeme cryogénique de
refroidissement. Les détecteurs germanium existent sous trois configurations géométriques :
planaire, coaxiale et puits.

2.2.2.1 Détecteur planaire

Pour les détecteurs planaires, les contacts électriques sont posés sur les deux surfaces
paralleles. Ils sont obtenus par les techniques d’implantation ionique, par 'utilisation des
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accélérateurs ou par évaporation ou diffusion. La méthode d’implantation a pour avan-
tage de produire des contacts tres fins qui favorisent une bonne détection a faibles énergies
[Knoll 1999].

Généralement, un détecteur planaire a une fine fenétre d’entrée & base de carbone époxy ou
de béryllium, qui tient a la fois le détecteur sous vide et permet aux photons de faible énergie
de la traverser. Les détecteurs planaires ont des diametres de quelques centimetres et des
épaisseurs qui vont jusqu’a 3 cm (voir figure 2.5).

2.2.2.2 Détecteur coaxial

De forme cylindrique avec la partie centrale creuse, les contacts électriques sont disposés
le long de la surface externe et tapissent l'intérieur du cristal, avec une fenétre d’entrée qui
peut étre en aluminium. Ils ont des gros volumes qui permettent d’optimiser les efficacités
pour les hautes énergies. Ce type de détecteur est étendu a des basses énergies en remplagant
la fenétre d’entrée par du béryllium. Le choix du cristal pour le détecteur dépend de la gamme
d’énergie qui intéresse 1'utilisateur. Le cristal de type P est recommandé pour des mesures de
routine & moyenne et haute énergie. Le colit d’un cristal p est supérieur a celui de type N,
bien que ce dernier soit plus indiqué pour descendre & des énergies de ’ordre de la dizaine de
keV avec une bonne efficacité. Dans la littérature on trouve plusieurs études approfondies sur
le processus de fabrication [Knoll 1999, Gilmore 2008].

2.2.2.3 Détecteur puits

Pour la mesure de faibles activités, 'utilisation d’un détecteur volumineux est nécessaire
afin d’augmenter lefficacité de la détection tout en réduisant le temps d’acquisition. Ce-
pendant, pour des sources tres actives, des détecteurs a faible volume sont préconisés. Par
rapport aux gros volumes du détecteur, les détecteurs puits sont plus appropriés a la mesure
de faibles quantités d’échantillons et aux basses énergies. Ils ont la méme configuration que le
coaxial sauf que le puits joue le role de réceptacle de ’échantillon. Ce dernier est positionné
au centre du cristal, ce qui permet 'augmentation de l'efficacité de détection dans un angle
proche les 47. L’inconvénient majeur d’un détecteur puits est sa grande sensibilité aux effets
de pic-somme.

2.2.3 Caractéristiques des cristaux utilisés en spectrométrie

Selon le besoin de 1'utilisateur, une large gamme de cristaux est offerte. Néanmoins, des
compromis sont nécessaires entre l'efficacité, la résolution, la gamme d’énergie voulue, sa
nature (liquide, solide, gazeux,...), le systéme de refroidissement, le volume et enfin le cott. A
titre d’exemple, le détecteur a base d’iodure de sodium Nal(T1) offre une bonne sensibilité et
des volumes assez importants contrairement aux cristaux de GeHP. En revanche, la résolution
des GeHP est beaucoup plus élevée, étant de 1,3 keV pour le pic & 661 keV du '37Cs contre
40 keV pour le Nal(T1) [Le Petit 2002].

La table 2.1 résume les principales caractéristiques des semi-conducteurs susceptibles d’étre
utilisés en spectrométrie .
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FIGURE 2.5 — Schéma de différentes configurations de détecteurs GeHP utilisés en spec-
trométrie . Détecteur planaire (gauche), coaxial (milieu) et détecteur puits (droite).

Mobilités cm? V—1 g1

Matériaux y/ Gap (eV) W(eV) Densité (g cm™3) e trou
Si 14 1,11 3,62 2.33 1350 480
Ge 32 0,67 2,96 5,32 3,6x10*  4,2x10*
CdTe 48, 52 1,47 4,43 6,06 1000 80
Hgl, 80, 53 2,13 4,64 5,78 1000 50-80
GaAs 31, 33 1,45 4,51 5,35 8000 400
Pbl, 82,35 2.6 7.68 6,16 8 p

TABLE 2.1 — Caractéristiques des semi-conducteurs a 300 K sauf pour le cas du Ge a 77 K
[Knoll 1999, Gilmore 2008].

2.3 Sensibilité de la spectrométrie gamma

De nos jours, la spectrométrie gamma est parmi les techniques d’analyse multi-
élémentaires les plus utilisées pour les mesures environnementales. Cependant, elle est
concurrencée par d’autres techniques en terme de sensibilité, telle que les mesures par
spectrométrie de masse ICP-MS (Inductively Coupled Plasma Mass Spectrometry), AMS
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(Accelerator Mass Spectrometry), par la méthode optique ICP-OES (Inductively Coupled
Plasma Optical Emission Spectrometry) et méthodes nucléaires (spectrométrie alpha,
scintillation liquide, . ..).

Spectrométrie ~y

ICP - OES

ICP - MS

Spectrométrie «

| | | | y
T T T T 1

0 01 02 03 04 05 06 07 08 09 1 11 12
Concentration en uranium (pg.g—!).

FIGURE 2.6 — Schéma comparatif des sensibilités de mesure des différentes techniques pour
I'uranium [Bickel 2000].

Pour les mesures des faibles radioactivités, le choix d’une technique dépend essentiellement
de la période du radioélément et de I'intensité d’émission pour les méthodes radiométriques.
La figure 2.6 montre une comparaison des sensibilité de mesures des différentes techniques
pour 'uranium. Pour les radionucléides de longues périodes, la spectrométrie gamma est
certainement la moins performante, néanmoins elle présente d’autres avantages du fait de sa
nature non destructive et sa simplicité d’utilisation.
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2.3.1 Electronique d’acquisition

Nous avons vu précédemment que les rayonnements vy qui interagissent dans un cristal
semi-conducteur créent des paires électron-trou qui seront collectées et traitées par les
différents modules électroniques (figure 2.3).

La haute tension (HT) permet la polarisation en inverse du semi-conducteur (augmen-
tation de la zone de déplétion). Les charges produites sont collectées et le préamplificateur
fournit des impulsions qui sont traitées par 'amplificateur. Les préamplificateurs sont en
général placés dans le méme capot que le cristal. Ce qui permet de refroidir les composants
électroniques sensibles a la température et en méme temps diminuer le bruit thermique.
Dans le cas des détecteurs bas bruit, le préamplificateur est placé a I’extérieur du capot.

L’amplificateur met en forme le signal (quasi gaussienne) qui permet au codeur de quan-
tifier de maniere précise la hauteur du signal. Il filtre les parasites afin d’optimiser le rapport
signal sur bruit (S/B). Le convertisseur analogique-numérique (CAD) assure la conversion
des impulsions en un signal numérique qui constituera une adresse a laquelle 1’électronique
d’acquisition associe un canal de l'analyseur. Le choix d’un analyseur multicanal AMC (2,
10 < k < 13 dans notre cas) se fait en fonction du type de détecteur et la gamme d’énergie
souhaitée. C’est a ce niveau que 'histogramme ou spectre est généré et ensuite analysé. Pour
une meilleure résolution, un codage sur 8192 canaux est couramment utilisé. Pour 'acquisi-
tion et I'analyse des données, il existe des logiciels commerciaux pour les analyses de routine
et parfois les laboratoires développent leurs propres outils en particulier pour une meilleure
déconvolution des spectres.

2.3.2 Analyse des spectres

La spectrométrie v est une méthode de mesure relative, et I’étalonnage en rendement des
détecteurs est habituellement réalisé au moyen de sources étalons dont ’activité est déterminée
par une mesure directe. L’analyse repose sur I'étude des pics d’absorption totale observés
dans le spectre enregistré. Deux étapes préalables a toutes mesures sont indispensables :
I’étalonnage en énergie pour les analyses qualitatives et 1’étalonnage en rendement pour les
analyses quantitatives.

2.3.2.1 Etalonnage en énergie

L’étalonnage en énergie d’un spectrometre v nécessite un certain nombre de sources radio-
actives émettrices de rayonnement . Les spectres obtenus correspondent aux raies des énergies
de ces sources. Les raies d’absorption totale sont classées par leurs amplitudes. Chaque canal
est associé a une énergie. Les canaux et I’énergie sont liés par une relation polynomiale comme
le montre ’équation 2.5.

E(keV) = Ag 4+ A1C + AyC? 4 A3C3 + .. (2.5)

ou Ag, Aj, As et Asz sont les coefficients a déterminer et C le canal de 'TAMC. Pour aug-
menter 'ordre du polynoéme, un plus grand nombre de points d’étalonnage sont nécessaires.
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Le coefficient Ag représente le décalage du point de départ par rapport a zéro, A représente
le gain et les deux autres coeflficients voire plus représentent la partie non linéaire de la
courbe d’étalonnage. Le spectrometre possede un seuil nécessaire pour éliminer le bruit de
fond électronique, dont la valeur correspond a ’énergie seuil analysée. En se limitant au pre-
mier ordre, a partir de la pente de la droite d’étalonnage, une source peut étre identifiée
par les numéros du canal de ces pics et I’énergie correspondante. Depuis la bibliotheque ou
sont répertoriés les radio-isotopes en fonction de leurs énergies, I’émetteur gamma peut étre
identifié. Une fois que ’électronique de la chaine de mesure est réglée (tension d’alimentation
et gain), idéalement, aucun autre parametre n’agit sur la position des raies.

2.3.2.2 Etalonnage en efficacité

Pour établir un étalonnage en efficacité, on doit utiliser des sources étalons qui sont de
natures et de formes semblables a celles de I’échantillon a analyser. Elles sont référencées
par une activité massique, volumique ou un taux d’émission photonique des principales raies
~. Une courbe de rendement en fonction de 1’énergie est obtenue pour une géométrie et
une matrice donnée. A partir de cette courbe, les efficacités de détection des différents pics
du spectre de ’échantillon sont exploitées pour le calcul de l'activité. Cependant, lorsque
I’échantillon est différent de 1’étalon, il est nécessaire de corriger 'efficacité pour les effets
de matrice et effet de pic-somme due aux transitions en cascade et aux empilements (cas
des taux de comptage élevés). Pour une énergie E donnée, l'efficacité absolue se calcule en
tenant compte des différentes corrections, selon la formule définie dans la norme ISO 18589-3;
(2007) -

Nnet (E) =AXtx I’y X Eep X fd X fC*l,E X fS,E S fatt,E (26)
C;

On déduit l'efficacité d’absorption totale telle que

_ Nnet(E)
Axtx I, xC;

€E (2.7)

Npet (E) : taux de comptage net du pic d’énergie E [coups.s_l] ;
activité du radionucléide [Bq];

R : efficacité du comptage pour I'énergie E ;

temps d’acquisition [s];

=

intensité d’émission de la raie d’énergie E;

—
QT

produit de différents facteurs correctifs inhérents aux conditions de mesure
fa : correction de la décroissance radioactive (indépendante de E)

fc—1,E : correction des pertes par coincidences pour ’énergie E
fs,E : correction de sommation pour ’énergie E
fatt,E : correction de I'auto-absorption a I’énergie E

Deux fonctions sont souvent utilisées en spectrométrie v pour le calcul de Defficacité a
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partir de la courbe d’étalonnage en efficacité. Elles sont le logarithme de ’efficacité fonction
polynome soit du logarithmique de 1’énergie , soit de I'inverse de I’énergie :

Apolog — In (eg,) = Z ai - In (B;Y (2.8)
J
Apocope — In (eg,) = Zai (E)™ (2.9)
J

2.3.3 Géométrie d’étalonnage

Le rendement doit étre déterminé avec une géométrie d’étalonnage similaire a la géométrie
de mesure. Dans le cas ou 'on ne dispose pas d’étalons correspondant a la géométrie de
mesure, il faut effectuer un transfert de rendement. Selon le détecteur utilisé, des géométries
d’étalonnage sont choisies afin d’augmenter la sensibilité. Pour la mesure de routine de faible
radioactivité, la position de I’échantillon au contact du capot du détecteur est privilégiée.
L’utilisation d’un grand volume pour la mesure est souhaitable. En effet, la limite de détection
apres la correction des effets de 'auto-absorption est améliorée d’un facteur 5 pour les faibles
énergies et d'un facteur 7 & 8 pour des énergies plus élevées [Le Petit 2002]. Une panoplie
de géométries standardisées est proposée et utilisée en fonction de 'activité et la quantité de
I’échantillon (figure 2.7).

380 ml 500 ml

tube

12 ml 50 ml

220 ml

17 ml 60 ml

FI1GURE 2.7 — Différentes géométries de conditionnement utilisées en spectrométrie ~.

Pour optimiser le rendement, 1'utilisation d’un conteneur de volume égal a celui de ’étalon
et de diametre du méme ordre de grandeur que celui du détecteur est préférable (augmentation
de I’angle solide). Des études ont été réalisées sur 'optimisation des géométries [Barrera 1999,
Vesic 1989].

2.3.4 Préparation d’échantillon

Dans les mesures de routine, I’échantillon solide doit étre préparé et conditionné pour la
géométrie choisie. Mais avant cela, plusieurs procédures sont a suivre :
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— Séchage : la teneur en eau (caractere hygroscopique) de certains échantillons peut biaiser
la mesure. Pour éviter ce biais, le séchage de ces derniers est nécessaire a 40 °C puis a
100 °C;

— Broyage : il permet d’assurer I’homogénéité de I’échantillon et son conditionnement dans
un flacon adéquat ;

— Tamisage : ’échantillon est fréquemment tamisé pour retirer les débris divers.

2.3.5 Bruit de fond

Comme les radionucléides présents dans les échantillons se retrouvent également dans
I’environnement, le détecteur et 1’échantillon doivent étre protégés des rayonnements tellu-
riques (chaines naturelles) et cosmiques par un blindage afin de réduire le bruit de fond qu’ils
génerent. En général, il suffit de protéger le détecteur par un blindage en plomb ayant un
bas bruit de fond [Debertin 1988, Knoll 1999].

A faible radioactivité, il est utile de réduire le radon au sein du blindage en purgeant ’air
qui se trouve a 'intérieur. Les radionucléides naturels et leurs produits de désintégration sont
largement répandus, avec des concentrations plus ou moins importantes, dans les planchers,
les murs, les toitures et I’air des locaux de mesure ainsi que dans les matériaux de fabrication
des détecteurs et des blindages. Afin de réduire le bruit de fond provoqué par leur présence,
on utilise en général deux types de blindage : passif par un chateau de plomb et actif par des
chaines d’anti-coincidence (Nal(T1)) autour du GeHP ou un anti-cosmique.

2.3.6 Calcul de I’activité

Apres avoir préparé I’échantillon a analyser, il est conditionné dans une géométrie proche
voire identique a celle de I’étalon et placé vis-a-vis du détecteur et I’acquisition démarre. Le cal-
cul de l'activité se fait & partir de la formule (2.10). Une bonne statistique et une déconvolution
adéquate du spectre sont indispensables, surtout pour obtenir des valeurs précises pour 1’>3°U
et de I'*26Ra qui émettent respectivement des raies a 185,72 keV & 57 % et 186,13 keV & 3,56
%. L’activité s’exprime en becquerel (Bq) par unité de volume (m?3, L) ou de masse (g) selon
la formule définie dans la norme ISO 18589-3 (2007).

N, E
A, = net (E) (2.10)
VxepxtxI,x fgxX fo1,B X fs,E X fatt,E
C;
ou,
N, FE
A, = net (F) (2.11)
mxeg Xt X Iy x faX fo1,8 X fs,g X fat,E
C;

L’incertitude associée a ’activité massique est donnée par ’expression :

_A 05E ? Im 2 O-I’Y 2 O Nnet 2 O'Ci ? 212
o= Z2) () () +(5) + (5 (2:12)
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Si un radionucléide est caractérisé par une seule raie v (exemple du 37C's) qui n’interfere
pas avec d’autres raies des autres radioéléments, le calcul de l'activité se fait par I’équation
(2.10 ou 2.11). Pour d’autres cas plus complexes avec émission de plusieurs raies v intenses
( exemple du 13*Cs), I'activité est la moyenne pondérée et elle est calculée par la formule
[Canberra 2005] :

(2.13)

avec une incertitude de :

(2.14)

2.3.7 Seuil de décision et limite de détection

Lors de la mesure d’une faible activité, les résultats de la mesure peuvent étre proches du
niveau du bruit de fond. A cause des fluctuations statistiques du signal et du bruit de fond,
ces deux valeurs risquent de se confondre. On est amené a connaitre les limites d’activité pour
lesquelles un pic apparait dans le spectre et de donner des valeurs minimales d’activité. La
figure 2.8 représente schématiquement les notions de seuil et de limite de détection. Elles ont
été formulées par Currie [Currie 1968] et sont toujours utilisées par les laboratoires d’essais.

SD LD

— Non détectable Détectable, non quantifiable Quantifiable p—

FIGURE 2.8 — Schéma représentant le seuil de décision SD et la limite de détection LD.

Selon la norme ISO/NF 11929-2010 < Le seuil de décision (SD) correspond a la valeur
de Uestimateur du mesurande telle que, quand le résultat d’une mesure réelle utilisant une
procédure de mesure donnée d’un mesurande quantifiant le phénomeéne physique lui est
supérieur, on décide que le phénomeéne physique est présent >.

La limite de détection (LD) selon la norme NF T90-210-2012 < est la plus petite valeur
vraie du mesurande qui garantit une probabilité spécifiée qu’il soit détectable par la méthode
de mesure >.

Quantitativement, ces deux valeurs sont basées sur la théorie du test d’hypothese. Le SD
est quantifié par la probabilité du risque « dit aussi le risque de premiere espéce tandis que,
la LD est calculée par la probabilité du risque S ou le risque de seconde espece :
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— risque de premiere espece (risque «) : affirmer que le signal est réel avec une probabilité
a, alors qu’il provient des fluctuations statistiques du fond.
— risque de seconde espece (risque () : affirmer que le signal est di a la fluctuation
statistique du fond alors qu’il s’agit d’un signal r