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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
méme, 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 7-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
dernieére 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 ’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 1’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
I'interaction 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. L’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 & l'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 cinq concerne 1’étude et 1’évaluation expérimentales et simulées de 1’auto-
absorption dans les échantillons homogénes, 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 I’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 l'analyse 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 & 'utilisation des rayonnements
en adéquation avec les limites réglementaires. La derniére 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 (*22Rn).
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Radioactivité et interaction
photon-matiere
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1.1 La radioactivité et 'origine des rayonnements vy 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.

£, number of protons

M, number of neutrons
N=28 _-_—

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)
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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+ a
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
Ay— 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 7 :

Z2
~ 100

Suite & une désintégration a 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 " Tc obtenu & partir du Mo selon la
désintégration :

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

P Mo 9mpe e (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)
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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 : 7pr = (—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 H
' QY P Q
: 4+ : 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, Kg1, Kga2, Lat, La2. .. La figure 1.3 représente la nomenclature des
différentes transitions électroniques.

v2loal 5131 3,

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 Ko, 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 Co

Ni 28 - - 7,46 7,48 8,27 - 60Co

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 33,44 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 203g, 2112124
Pb 82 - - 72,80 74,97 84,94 87,30 Fluorescence, 208T1, 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 1’ac-
tion des rayons cosmiques sur des noyaux d’atomes présents dans notre environnement,
on parle de radionucléides naturels induits.

Notre systeme solaire est perpétuellement bombardé par des particules chargées, de hautes
énergies, constituant un rayonnement cosmique primaire. L’interaction de ces rayonnements
avec 'oxygene, '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 ’atmosphére. Les pions neutres
(durée de vie courte) se désintegrent en deux photons [Le Petit 2002], qui & leurs tours créent
des paires (et 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 (14C et 3H
essentiellement) peuvent étre ingérer ou inhaler et donner lieu & une faible exposition interne
pour I’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

235y 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

1764 2,59 % 3,78x1010 a B~

187TRe 62,60 % 4,35%x1010 g B~

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

138La 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% 1x1013 a CE

18405 0,02% 5,60x1013 a a(?)

152Gq 0,02% 1,08x10™ a a

151y 95,7% 4.41x10" a B7s
180my, 0,012% 1,2x10% a CE (86%) B~ (14%)
1499m 13.8 % 2x10% a a

1rags 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%)
204pt, 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]




14 Chapitre 1. Radioactivité et interaction photon-matiere

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, ...), l'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




1.4. Familles radioactives 15

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, 235U, 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.

238 .Series 233.Series 232Th-Series
{228 | 234| 226|
u amainty| p [3.e8a18’y 7 oaxiety
Pa s 168 FPa Lt 4388 *'Pa
MeV |"I.Uml'n MeV MeV 1 g (3282104
.I.h fzadTh;F 20Th 231Th ;u1322?'|'h 212T h 228Th
24.1d ?.54.1!0‘1 1.08d MeV 18.7d I.I1I:1l'.'l"g' Hfi 191y
i b [« a | Ja
Ac <868 STACE 2as | AL |La
Wey 210y MeV Me¥ s | Me¥
28R g PR g 220R g 224R g
R a 160ay f1l4d L 3 hed
Fr 4784 £71 s
Mey eV FHe"J
R 222Rp 28R 220Rn
n 18280 1588 s
At 5400 8519 828
eV MeV Mey
P 21EPg 214Pg 210Pg 215P g 218Pg s 212Pg
0 3.11min Ax10 13840 1.8210% 014 21078
B ] =2 B Hd
Bi aoos | [Z¥BI] 7467 BH| (5504 raee| [2'BI e | [FEBH |5
MeV 15.9min Me¥ £.010 MeY Me¥ [ 2.19min MeY B 1.210 Me¥
Pb 2uppl  BoPpf  EePp 2ppl, < [ 7P 212pp| 7 | kosppy
28 AMIB 21.3’ LT Mame | MeVW (10 | 1668 nMEE'Ij ane
207T| P 2087 |P
T I 4. T7min Losmm

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 . 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 22?Th constitue la totalité du thorium naturel. Durant la décroissance
des différents noyaux constituant la chaine, 6 particules « et 4 3 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

Xp 2 X, 22 Xy 2 2l x, A x, (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 :

dNq
“_ AN 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 Coe™2! ... 4 Ce™ ! (1.12)

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

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

Cy =

A1 A2 An—1 i
C, = . = | |
()\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, Iéquilibre
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=2Tm 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 = 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 " Ao — 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 N N B — 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°° 107 10712
>

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

’\ h)

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 vy, 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? a et ’7

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 2
de I'absorbant

120
7| Effet photoélectrique Création de paires
100 dominant dominante
80
60_

Effet Compton
dominant

0 S T S N S S
0,01 2 5 0,1 2 s 9 ' 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 < § avec une
énergie cinétique E.. La conservation de I’énergie totale et de I'impulsion donne :

. E,

= "7 1.1
7 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 I’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) ! (1.20)
L’énergie cinétique de I’électron est comprise entre 0 pour § = 0 et 1%25 pour 6 = .

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

(1.21)

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 2 1 €2 (1 — cosh)?
— (g,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 :

VA
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.

Eﬂ

=]

105°

150°

165°

157

180"

195° H5®

— AkeV A

—  lo0keV
A0keY

— 1My 2hh" i 5"
2hleV
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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
&3 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 2y << B, << %Z‘l/?’

Opaire =

a3 Z? [Bin (183.2° V%) — 2] si B, >> Boz-1/3

avec o = 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.
Il est 1ié a la section efficace totale d’interaction oy :

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

avec Ope, O¢ €t 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) =2 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 'intensité d’un facteur 10 :

n10 I(]
Ces deux grandeurs sont reliées par :
n2 Inl0
p=—s =l (1.32)
1 T
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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F1GURE 1.12 — Coeflicients massiques d’atténuation total et partiels pour le plomb.
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1.7 Mesure par spectrométrie gamma

De nombreuses techniques d’analyse élémentaire sont fondées sur '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 I'isotope du *°K
et aux radionucléides relatifs aux trois chaines naturelles & savoir 23°U, 238U et 232Th. 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 18,6 235,96 12,6 23U
256,23 6,8
223Ra 11,43 j 269,46 14,23 235U Interférence avec 22%Ac
29Ra 3,98 s 271,23 11,07 23U Interférence avec 2?8Ac et ?*’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
214B;4 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 ~y émis par le “°K 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 y 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.

Pic d'absorption totale

I \IIHH'
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\
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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 : dépdt total de ’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 (f = 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 : dii a ’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 Préamplificateur Amplificateur CAD > AMC >

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,
mais 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 I’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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Bande de conduction

7' Bande de conduction & 23T s X T T AT
> 9eV T~1ev -
d Bande de valence

Bande de valence

Bande de valence

Isolant Semi-conducteur Conducteur

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 I’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 & 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 7y
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 systéme 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 4. 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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Il
" omilon
" large gamme d'énergie
*  Haute résolution
*  Grande efficacité

*  Haute résolution
*  Grande efficacité

*  Détection sur ~ 4w
*  Trés grande efficacité

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 Z 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 I'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 & ’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+ A1C + AyC? 4 A3C3 + .. (2.5)

ou Ag, Ay, 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 coefficients 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 1’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 e X fd X fC*l,E X fS,E S fatt,E (26)
C;

On déduit lefficacité 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 (m3, 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 fo1,8 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) () () +(52) + (% (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 '3*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 phénoméne 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 spécifice 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 réel.
L’algorithme d’analyse de Genie2000 (ISO 11929 LD) définit le SD par la relation suivante :

SD = kq x 09 (2.15)

ou k. est le facteur d’élargissement correspondant au niveau de confiance 1-a de la loi de
probabilité.

og est I'écart-type correspondant a la surface nette du pic considéré quand cette surface est
égale & 0 coup (bruit de fond).

Selon la nome ISO 11929-3 : (2000) de juillet 2000, la limite de détection spécifie la
contribution minimale de I’échantillon pouvant étre détectée, avec une probabilité d’erreur
donnée. Cette valeur est directement liée aux conditions de mesure (comptage dans la région
d’intérét, durée de la mesure) et doit étre établie pour chaque spectre [Lépy 2008]. La LD est
définie par :

LD:SD-i-k‘g X op (2.16)

ol kg est le facteur d’élargissement correspondant au niveau de confiance 1-3 de la loi de
probabilité
op est Iécart-type correspondant a la surface nette du pic considéré quand cette surface est
égale a LD.

L’expérimentateur détermine au préalable le degré de confiance auquel la décision
sera prise d’accepter le pic comme étant véritablement présent. Il choisit deux niveaux de
confiance 1-a et 1-f qui sont en général de 95% avec les quantiles correspondants k, = kg =
1,645).

En pratique og, op sont du méme ordre de grandeur ; pour cela, on fixe k, = kg = k, ce
qui simplifie ’expression. On obtient :

LD =28D (2.17)

Ainsi, pour exprimer le seuil de décision SD et la limite de détection LD en Bq.L™! ou
Bq.kg™!, il suffit de remplacer par sa valeur N,.; (E) dans les équations 2.10 ou 2.11.
Il est possible d’adapter le temps de comptage pour obtenir en fonction du bruit de fond de
I’appareil, la limite de détection souhaitée pour des taux de comptage élevés. Si on désigne
par BDF le taux de comptage du bruit de fond, tppr son temps de comptage, t un temps de
comptage de I’échantillon et ¢ 'efficacité de détection, la limite de détection est donnée par
[CASSETTE 2004] :

4/2BDF
tBDF

LD =Y 221 (2.18)




46 Chapitre 2. De la spectrométrie v a la dosimétrie

2.4 Meétrologie des rayonnements ionisants et mesures envi-
ronnementales

Une partie de cette these est consacrée a la métrologie et la dosimetrie des rayonne-
ments gamma. La radioprotection a pour objectif de déterminer le risque potentiel de
ces rayonnements de fagon a s’en protéger efficacement. La directive EURATOM 96/29
[Directive 1996] a fixé les normes de base relatives a la protection sanitaire de la popu-
lation et des travailleurs contre les dangers résultants des rayonnements ionisants. La
surveillance de la radioactivité de l’environnement a été mise en place avec l’avenement
de l’ére nucléaire et en particulier apres l'accident de Tchernobyl, 1986. Les expositions
a la radioactivité naturelle du fait des activités humaines font désormais l'objet de dis-
positions spécifiques. Le secteur professionnel n’est pas épargné par ces nouvelles dispositions.

La derniere décennie a connu une évolution accrue sur le plan de la réglementation,
technique de prélevement et les responsabilités partagées par les acteurs de la radioprotection.
La Commission Internationale de Protection Radiologique (CIPR) publie régulierement
des recommandations aux utilisateurs des sources de rayonnements ionisants. Au-dela de
son objectif initial qui est focalisé sur la radiobiologie, ces recommandations concernent les
travailleurs exposés aux différents rayonnements, naturels ou artificiels.

De nouvelles recommandations en mars 2008 (CIPR 103) viennent ainsi compléter celles
publiées en 1991 (CIPR 60). Elles ont adopté de nouveaux textes tenant compte de 'avancée
des connaissances scientifiques en biologie et en physique. Ces recommandations seront
ensuite traduites en réglementation européenne ou nationale et affecteront les pratiques en
radioprotection et tout particulierement les calculs des équivalents de dose en considérant les
nouvelles valeurs des coefficients de pondérations tissulaires.

La CIPR définit d’une maniere rigoureuse les différentes grandeurs utilisées. Elles sont
directement reliées aux limites annuelles de dose efficace et & 1’équivalent de dose définis
dans la réglementation francaise relative a la protection de la population et des travailleurs
contre les expositions aux rayonnements ionisants. L’exposition naturelle varie selon le
lieu géographique. Elle provient essentiellement des rayonnements cosmiques, des éléments
radioactifs contenus dans le sol et des éléments radioactifs naturels que nous absorbons en
respirant ou en nous nourrissant.

2.5 Dosimétries des rayonnements ionisants

Dans le décret n° 2003-296 du 31 mars 2003 relatif & la protection des travailleurs contre les
dangers des rayonnements ionisants, on fait la distinction entre trois catégories de grandeurs :
grandeurs physiques, grandeurs de protection et grandeurs opérationnelles.
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2.5.1 Grandeurs physiques

Un rayonnement est défini par les grandeurs particulaires et énergétiques. Les grandeurs
physiques utilisées en radioprotection sont essentiellement :

— Dénergie du rayonnement en MeV, et son intensité d’émission en %,

— lactivité de la source d’exposition en Bq ou débit de fluence : particules ou
photons/cm?.s,
la dose en Gy ou débit de dose en Gy/s
— le transfert linéique d’énergie en MeV /cm,

— le coefficient d’atténuation massique en cm?/g.
Toute source de rayonnement est entourée d’un champ de particules : méme si elle émet
un faisceau bien défini géométriquement, des phénomeénes secondaires, particulierement des
diffusions, font que le champ réel est beaucoup plus complexe, en direction comme en énergie.
A Tintérieur d’un angle solide df2, un point M du champ de rayonnement peut étre défini par
un spectre différentiel du nombre de particules en fonction de leur énergie. Dans un intervalle
d’énergie compris entre E; et Eq, la radiance particulaire est [Blanc 1997] :

Es

p(Ey, By) = / ppdE (2.19)
Ey

avec pg la distribution spectrale de la radiance de particules qui permet de remonter a toutes
les quantités qui caractérisent le champ de rayonnement en un point M :

— radiation énergétique,

— fluence particulaire,

— fluence énergétique.

2.5.2 Grandeurs dosimétriques

En 1911, Lind découvrit qu'un gramme de radium dans ’air produisait 0,7 gramme d’ozone

par heure. C’est ainsi qu’il initiait les bases indispensables a toute étude radiobiologique ou
les relations Dose-Effet sont a l'origine de la compréhension des mécanismes et de ’estimation
des risques que la radioprotection est amenée a prendre en compte.
Le mot dose provenant du grec < Dosis >, action de donner, est utilisé initialement en médecine
pour définir les quantités de médicament & administrer. Son usage s’est étendu a toute quan-
tité déterminée, notamment en radiobiologie, en radiologie et en radioprotection. On définit
différents types de doses :

2.5.2.1 Dose transférée

La dose transférée dénommée KERMA (Kinetic Energy Released in Matter), caractérise
laction des rayonnements indirectement ionisants (photon, neutron). Elle traduit le premier
acte du transfert d’énergie par collision aux particules secondaires. Elle représente la somme
des énergies cinétiques initiales de toutes les particules chargées mises en mouvement par les
rayonnements dans un volume élémentaire dV de masse dm du milieu uniformément irradié
[Métivier 2006] :

dEy,
K = det (2.20)
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Le KERMA en J.kg™' ou Gy, s’applique quelle que soit la nature du rayonnement indi-
rectement ionisant. Lorsque le milieu absorbant est 1’air, on parle de KERMA et de débit de
KERMA dans ’air. En effet, cela permet de caractériser le risque potentiel lors d’'un séjour
dans un champ de rayonnements.

_dK

K= 2.21
o (2.21)

Le débit de KERMA s’exprime en Gy.s™!.

2.5.2.2 Dose absorbée

La dose absorbée D,,s en Gray, est la grandeur de base en radioprotection, et de ce
fait, permet de quantifier 'interaction d’un rayonnement avec la matiere. La dose absorbée
est définie comme le rapport entre dFEg s, qui est 'énergie moyenne communiquée par le
rayonnement ionisant & un volume de matiere, et sa masse dm.

dEabs
dm

Selon les applications, les doses absorbées sont tres variables : 0,2 mGy lors d’une radiographie

dentaire, 1 mGy lors d’une radiographie thoracique, 2 Gy lors d’une séance de radiothérapie,

Dabs =

(2.22)

10 kGy dans l'ionisation des denrées alimentaires et jusqu’a 50 kGy pour la stérilisation des
matériels chirurgicaux.
Le calcul des doses absorbées dépend essentiellement de trois parametres :

— nature des rayonnements,

— énergie ou spectre d’énergie,

— fluence ou débit de fluence.

Le débit de dose D (Gy.s~!) renseigne sur la dose recue pendant un intervalle de temps
dt donné, tel que :

Dabs
dt

Si on désigne par ® le débit de fluence des particules incidentes et par p la masse volumique

D=

(2.23)

du milieu, pour les particules chargées la dose absorbée dépend essentiellement du pouvoir
d’arrét électronique Seje. [Vivier 2012] :

D = Selee (2.24)
p

Dans le cas de I’émission isotrope le débit de fluence est donné par la relation :
& — AL,
4mr?

avec A l'activité exprimée en Bq, 1, le taux d’émission pour les particules incidentes et r la

(2.25)

distance qui sépare la source du point de mesure.

Pour les photons, on introduit un facteur g, le coefficient d’absorption pour la partie
qui pourrait étre rayonnée par des électrons ayant acquis une forte énergie (rayonnement de
freinage). Le débit de dose dépend de I'énergie E, et du coeflicient d’atténuation linéiquey :
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D= d)EV%(l —9) (2.26)

A une certaine profondeur R dans le matériau (supérieure au parcours moyen des
électrons), le nombre d’électrons secondaires d’une énergie donnée entrant dans un petit
volume de ce matériau est égal au nombre d’électrons sortants. Dans ce cas, on a I’équilibre
électronique dans ce volume.

2.5.3 Grandeurs de protection

La notion de dose absorbée dans la matiere ne rend pas compte a elle seule des effets
provoqués dans les tissus de 'organisme vivant. L’énergie cédée par unité de masse entraine
en effet sur les atomes et molécules, des ionisations et excitations, mais dans la matiere vivante
cet effet physique initial engendre des réactions de nature biochimique d’abord dans la cellule
touchée puis éventuellement dans le tissu. On congoit que la densité d’énergie cédée doit jouer
un role, c’est-a-dire ce que nous venons de définir comme le transfert linéique d’énergie. Des
expériences sur des animaux de laboratoire confirment ce fait : & méme dose absorbée délivrée
par des rayonnements ionisants de natures différentes, les effets globaux étudiés ne sont pas
les mémes. L’effet des rayonnements sur les organismes vivants dépend de la dose absorbée
dans les tissus, mais également de la nature du rayonnement et de la sensibilité des tissus ou
organes exposés (figure 2.9).

Dose absorbée dans le tissu D(Gy)

Dose efficace dans 'organisme entier E(Sv)

FIGURE 2.9 — Relation entre les doses absorbées, équivalentes et efficaces.

2.5.3.1 Dose équivalente

Pour tenir compte de 'efficacité biologique du rayonnement incident, on a introduit un
facteur, appelé facteur de pondération radiologique (Wg) recommandé par la CIPR, 60.

H =) WgrDrr (2.27)
R

ou Dr g est la dose moyenne absorbée dans les tissus ou les organes, notée T sensible aux
radiations R . Le facteur de pondération Wx est un facteur multiplicatif dépendant du type
de rayonnement incident sur le tissu ou ’organe. L’unité de I’équivalent de dose est le sievert

[Sv].




50 Chapitre 2. De la spectrométrie v a la dosimétrie

Selon les recommandations de la CIPR 103 les facteurs de pondération sont résumés dans la
table 2.2 [J.C. 2007].

Rayonnement Wr

Photon, Electron et Muon 1
Proton, Pion 2

«, Fragment de fission, Ions lourds 20

2,5+ 18,2 E*/6 g B < 1MeV

neutron WR — 5 + 177 Oe—ln(2En)2/6 87: 1 S En S 50M€V

2,54 3,25e"MO04E) /6 i @ > 50MeV

TABLE 2.2 — Valeurs des facteurs de pondération radiologiques selon les recommandations de
la CIPR 103.

Notons que la notion de facteur de pondération radiologique s’applique principalement
aux faibles doses absorbées dans 'organisme humain et aux effets aléatoires qui peuvent en
découler. Pour les fortes doses, une analyse plus fine est nécessaire. Elle releve du domaine
du médecin spécialiste.

2.5.3.2 Dose efficace

Certains tissus ou organes du corps humain sont plus radiosensibles que d’autres. Une
méme dose équivalente peut induire des effets biologiques et des risques différents en fonction
de l'organe irradié. On a introduit une nouvelle grandeur : la dose efficace ( unité Sv), notée
E. C’est la somme des doses équivalentes délivrées aux différents tissus et organes du corps,
par exposition externe et interne, et pondérées par un facteur de pondération tissulaire Wy
dont les valeurs sont données dans la table 2.3.

E=) WrHy (2.28)
T
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Tissu ou organe Wz (%) > rWr (%)
Gonades 8 8

Moelle osseuse (rouge), colon, poumons, estomac, seins 12 60

Vessie, foie, cesophage, thyroide 4 16

Peau, surface des os, cerveau, glandes salivaires 1 4

Autres tissus ou organes 12 12

TABLE 2.3 — Valeurs des facteurs de pondération tissulaires selon les recommandations de la
CIPR 103.

2.5.4 Dose engagée

Les grandeurs dosimétriques (exposition, KERMA et dose absorbée) concernent unique-
ment ’exposition externe due aux rayonnements ionisants. Dans le cas de l'incorporation de
radionucléides (exposition interne), l'irradiation dure tant que les radionucléides séjournent
dans 'organisme. Leur décroissance est liée a leur période effective T, tenant compte a la
fois de la période physique T, et de la période biologique T, :

1 1 1
T ?p + T (2.29)

La dose recue par un individu résultant de l'incorporation de radionucléides est donc

intégrée sur une durée définie, on parle alors de dose engagée.

1. Dose équivalente engagée (Sv) : c’est l'intégrale sur le temps du débit de dose
équivalente au tissu ou a 'organe T qui sera regu par un individu a la suite de I'incor-
poration de matiere radioactive. Pour une incorporation d’activité a un moment tg, elle
est définie par la formule :

to+7
Hyp(7) :/ Hrp(t)dt (2.30)
lo
Hyp(t) : débit de dose équivalente & I'organe ou au tissu T au moment t,
7 : période sur laquelle I'intégration est effectuée.
Si la valeur de 7 n’est pas donnée elle est implicitement de 50 ans pour les adultes, et
pour les enfants du nombre d’années restant jusqu’a I’dge de 70 ans.
2. Dose efficace engagée (Sv) : elle correspond a la somme des doses équivalentes en-
gagées dans les divers tissus ou organes par suite des incorporations, multipliées chacune
par le facteur de pondération tissulaire W approprié :
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E(r) =Y WrHr(r) (2.31)
T

3. Dose efficace engagée par unité d’incorporation : pour convertir l'activité d’un
radionucléide inhalé ou ingéré (Bq) en une dose efficace (Sv), on utilise ce facteur de
dose exprimée en Sv/Bq. Ces derniers ou DPUI (dose par unité d’incorporation) tiennent
compte du métabolisme des radionucléides dans I'organisme, de la nature et de ’énergie
des rayonnements émis et de la radiosensibilité des tissus. Pour un méme radioélément
le DPUI tient compte :

— du mode d’incorporation (ingestion ou inhalation),
— de la forme chimique du radioélément,
— de I'age de 'individu.

2.5.5 Grandeurs opérationnelles

L’inconvénient majeur des grandeurs de protection (dose équivalente, dose efficace, dose
engagée et dose collective) est qu’elles ne sont pas directement mesurables. Dans ce contexte,
I'ICRU (International Commission on Radiation Units and measurements) a introduit le
concept de grandeurs opérationnelles (mesurables a l'aide de détecteurs) ayant pour objectif
d’estimer de fagon ”raisonnable” les grandeurs de protection.

2.5.5.1 Dosimétrie de zone ou d’ambiance

Pour définir les grandeurs opérationnelles, 'ICRU préconise I'utilisation d’une sphere de 30
cm de diametre en matériau équivalent tissu qui représente le corps humain (masse volumique
p= 1 g.cm™3, composition : 76,2 % d’oxygene, 11,1 % de carbone, 10,1 % d’hydrogene et 2.6
% d’azote). Ces grandeurs se réferent a la dose équivalente en Sv qui existerait dans la sphere
si cette derniere était placée dans le champ de rayonnement.

2.5.5.2 Equivalent de dose ambiant

L’équivalent de dose ambiant en un point dans le champ de rayonnement est la dose
équivalente qui serait produite par le champ de rayonnement a une profondeur d (en mm)
dans la sphere ICRU, sur un rayon qui fait face a la direction du champ unidirectionnel.
Cette grandeur est utilisée pour estimer les doses dues a des rayonnements fortement
pénétrants. La profondeur recommandée est 10 mm et 1'on peut écrire H*(d). Les appareils
de controle d’ambiance sont calibrés a partir de cette grandeur, qui donne une surestimation
raisonnable de la dose efficace.

2.5.5.3 Dosimétrie individuelle

L’équivalent de dose individuel H,(d) est la dose équivalente dans le tissu mou au point
spécifié sur la surface du corps a une profondeur d (mm), le champ de rayonnement étant le
champ réel ou se trouve I'individu. Les profondeurs d préconisées par 'ICRU sont :

— 0,07 mm pour la peau (rayonnements faiblement pénétrants) : Hy(0,07),

— 3 mm pour le cristallin (rayonnements faiblement pénétrants) : Hy(3),
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— 10 mm pour le corps entier (rayonnements fortement pénétrants) : H,(10).

En pratique, les mesures de H,(10) et de H,(0,07) sont réalisées en placant un dosimetre
opérationnel a la surface du corps. Ce dosimetre peut étre constitué d’un détecteur recouvert
d’une épaisseur appropriée de matériau équivalent tissu.

La figure 2.10 résume les relations entre les différentes grandeurs utilisées en dosimétrie
et radioprotection.

Grandeurs Physiques
— Fluence @
- KERMA K

Fantome anthropomorphiqug D P
— Dose absorbée

Facteurs Wgr, Wy

Grandeurs de protection

— Dose absorbée par 1'organe ou
tissu Dp

— Dose équivalente Hrp

— Dose efficace E

Facteurs de qualité Q
Fantome simple

Grandeurs opérationnelles

— Equivalent de dose ambiant H*(d)

— Equivalent de dose directionnelle H (d,
Q)

— Equivalent de dose personnel Hy(d)

Grandeurs mesurées
— Fonction de réponse des instruments

FIGURE 2.10 — Relation entre les différentes grandeurs utilisées en radioprotection et do-
simétrie.
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2.5.6 Valeurs limites d’exposition

Dans la table 2.4, sont données les valeurs maximales de référence (annuelles sur 12 mois
consécutifs) fixées dans la réglementation pour ’exposition aux rayonnements ionisants pour
les travailleurs et le public.

Limite d’exposition Travailleurs Travailleurs catégorie B Public
en mSv/12 mois consécutifs Catégorie A mineurs de 16 & 18 ans

Dose efficace (E) 20 6 1

Hpeau 500 150 50
Heatremités 500 150

Heristallin 150 45 15

TABLE 2.4 — Valeurs des limites annuelles des doses équivalentes et des doses efficaces
[Christine Jimonet 2009].

Le code de la santé public (article : L. 1333-20 (3") , R. 1333-8 , R. 1333-138) stipule que
les femmes enceintes ne doivent pas dépasser 1 mSv (enfant a naitre), et que les femmes qui
allaitent sont exclues des travaux a risque de contamination. Les mineurs de 16 a 18 ans dans
le cadre de leurs formations sont considérés comme des travailleurs de catégorie B.

2.5.7 Modalités du calcul de dose

Dans l'arrété du 1 septembre 2003 [Arrété 2003] sont définies les modalités des calculs
des doses efficaces et des doses équivalentes résultant de ’exposition des personnes aux
rayonnements ionisants. Ces prescriptions s’appliquent a la somme des doses résultant de
l'irradiation externe dans une période spécifiée et des doses engagées sur 50 ans (jusqu'a P’age
de 70 ans pour les enfants) résultant d’incorporations pendant la méme période.

La dose efficace E (exprimée en Sv) regue par un individu du groupe d’age g est donnée
par la relation :

E = Einterne + Fezterne avec  Einterne = E h( )g ing ] ing T Z h( )j ith',inh

avec, Jjing et Jji.n exprimées en Bq, représentent respectivement l'incorporation par
ingestion ou inhalation du radionucléide j.

h(g)jing €t h(g);inn exprimées en Sv/Bq, représentent respectivement les doses efficaces
engagées par unité d’incorporation (DPUI) d’un radionucléide j ingéré ou inhalé par un
individu du groupe d’age g. Les valeurs de g sont tabulées dans le journal officiel de la
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Commission Européenne [Directive 1996].

Elles sont classées selon :

— l’ingestion avec le facteur f; de transit intestinal

— l'inhalation, les valeurs sont indiquées pour trois types de rétention pulmonaire (F :
clairance pulmonaire rapide, M : clairance pulmonaire moyenne, S : clairance pulmonaire
lente, correspondant a des formes chimiques tres solubles, moyennement solubles et peu
solubles) dépendant uniquement de la vitesse de passage du radionucléide dans le sang.

— la population par tranches d’ages ( < 1 an, 1 -2 ans, 2 -7 ans, 7— 12 ans, 12 — 17 ans
et > 17 ans) et les travailleurs.

Pour les descendants du radon (*?2Rn) et du thoron (*?’Rn) seront appliqués les facteurs
de conversion conventionnels exprimant la dose efficace par unité d’exposition a 1’énergie
potentielle alpha Sv.(jour.h/m?)~1 :

— 222Rn dans les habitations f. = 1,1

— 222Rn dans les lieux de travail f, = 1,4

— 220Rn sur les lieux de travail f, = 0,5

2.5.8 Contribution des matériaux de construction a la dose efficace

La radioactivité naturelle renforcée ou technologiquement renforcée est a l'origine de la

concentration des radionucléides naturels dans les matériaux de construction. Les normes de
base introduites dans la directive [Directive 1996] concernent la radioactivité renforcée. Un
nombre important d’activités professionnelles sont concernées par cette directive. Parmi elles,
certaines sont susceptibles de concentrer la radioactivité naturelle.
I[’ASN a dressé en 2010 un premier bilan des expositions aux rayonnements ionisants dont
les activités utilisant les matieres premieres contenant naturellement des radionucléides, non
utilisés en raison de leurs propriétés radioactives. Ceci en application de 'arrété du 25 mai
2005 [Arrété 2005]. Larrété exige des industriels de réaliser des évaluations des activités
ainsi que des doses recues par les travailleurs. En effet, la transformation des matieres riches
en radioactivité renforcée peut générer des produits dont 1'activité spécifique (massique ou
volumique) peut étre supérieure a celle du matériau d’origine. Les rayonnements ionisants
sont essentiellement le produit des trois familles radioactives & savoir 238U, 23U et 232Th et
du K. C’est dans cette optique que nous avons effectué une étude sur certains matériaux
de construction (sable, gravier, platre, brique rouge, ciment, ....). L’estimation de certaines
grandeurs permet d’évaluer les risques externes et internes liés a ces rayonnements ionisant,
ainsi que la dose absorbée et la dose efficace annuelle.

2.5.8.1 Risque externe

Comme mentionné dans la table 2.4, en ce qui concerne la population, la limite supérieure
des doses des différentes radiations dans les matériaux de construction ne doit pas dépasser 1
mSv.an~!. Afin de limiter la dose de radiation & cette valeur, Krieger [Beretka 1985] propose
un modele ou il considere des murs d’épaisseur infinie, sans fenétres et sans portes pour
calculer I'indice de risque externe donné par la relation :




56 Chapitre 2. De la spectrométrie v a la dosimétrie

Ara = Arn Ak

H., = <
370 + 259 + 4810 —

1

ot ARa, A7y, et Ag sont les activités massiques respectives du 2?°Ra, 232Th et “°K en Bq.kg ™.

1 (2.32)

Des corrections ont été apportées pour prendre en considération des murs finis avec des
fenétres et des portes [Hewamanna 2001]. Avec ce modele amélioré et en considérant que
I'activité maximum du radium-équivalent est de 370 Bq.kg~! [Amrani 2001], I'indice de risque
externe devient :

= <1 2.
740 + 520 4810 — (2:33)

2.5.8.2 Risque interne

La décroissance du 226 Ra aboutit au 222Rn et ses descendants avec différentes proportions
en tenant compte de I’équilibre radioactif. Ils constituent un risque permanent pour le systéeme
respiratoire. Ce risque est quantifié par la relation ci-apres [Otoo 2011] qui doit étre inférieur
ouégal a1 :

Apae  Arp Ag
H. — <1 2.34
! 185 + 259 + 04812 — (2.34)

Ce facteur d’équilibre dans les habitations est compris entre 0,3 et 0,6, la CIPR préconisant
la valeur 0.,4.

2.5.8.3 Radium équivalent

Les radioisotopes 226Ra, 232Th et *°K ont une distribution non uniforme dans les matériaux
de construction. Un modele a été développé [Beretka 1985, Otoo 2011, Hewamanna 2001] pour
calculer 'activité spécifique pour ceux-ci. L’activité de radium-équivalent est donnée par :

Raeg = Apa + 1,43 x Agy, + 0,077 x Ag (2.35)

Cette relation est obtenue en considérant que les activités de 370 Bq.kg™! de ?26Ra, 259
Bq.kg™! de 232Th et 4810 Bq.kg™! de “°K représentent exactement la méme dose équivalente
de rayonnement +.

2.5.8.4 Dose absorbée due aux matériaux de construction

Plusieurs modeles étaient développés pour le calcul du débit de dose absorbée D(nGy/h)
provenant des matériaux de construction. Selon le rapport établi par la Commission Eu-
ropéenne [Commission 1999], les caractéristiques prises dans le modele sont résumées dans la
table 2.5. Au niveau de la France, a air libre a I'intérieur des habitats le niveau moyen natio-
nal de 'exposition naturelle tellurique plus matériaux de construction (rayonnement cosmique
déduit) est estimé & 57 nGy.h~! répartie en 47 % de ?*2Th, 28 % d’?33U et 25 % provenant
du K.

Le débit de dose absorbée est donnée par la relation :

D=0,92x Ay +1,10 x A7y, +0,08 x A (2.36)
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Dimension de la chambre 4m x bm x 2,8m
Epaisseur et densité des murs (béton) 20 cm , 2350 kg.m 3
Temps d’exposition annuel 7000 heures

Facteur de conversion de dose 0,7 Sv.Gy~!

Bruit de fond 50 nGy~!

Dose spécifique nGy~!/(Bq.kg™!)

Structure causant l'irradiation 226Ra  22Th K
Plancher, plafond et murs (ensemble) 0,92 1,10 0,08
Plancher et murs (plafond en bois) 0,67 0,78 0,057
Plancher (maison en bois et plancher en béton) 0,24 0,28 0,020
Carrelage et pierre sur les murs 0,12 0,14  0,0096

(3 cm d’épaisseur et p= 2600 kg.m~3)

TABLE 2.5 — Modele utilisé pour le calcul de la dose absorbée.

ott les coefficients 0,92, 1,10 et 0,08 sont exprimés par nGy.h~'.Bq~' kg de 233U, de **?Th
et de 49K, et représentent des facteurs de conversion donnés par UNSCEAR (United Nations
Scientific Comittee on the Effects of Atomic Radiation). A partir de cette formule on évalue
le taux de dose absorbée dans 'air & 1 m de hauteur du niveau du sol [Ngachin 2008].

2.5.9 Dose efficace annuelle

Pour déterminer la dose efficace annuelle, on applique un facteur de conversion de la dose
absorbée dans I'air & la dose efficace recue par un adulte qui est de 0,7 uSvGy~!. En outre,
un facteur d’occupation de 80%, environ 19 h par jour, permet de prendre en considération
le temps passé a 'intérieur de ces constructions :

E (mSv.an™) = 0,7 x 24 x 365,25 x 0,8 x D (2.37)

Dans le dernier chapitre de cette these, on revient sur les applications de ces différentes
grandeurs par spectrométrie .







CHAPITRE 3

Simulations Monte Carlo

“The actual science of logic is conversant at present only with things either certain, im-

possible or entirely doubtful, none of which fortunately we have to reason on. Therefore the

true logic for this world is the calculus of Probabilities, which takes account of the magnitude

of the probability which is, or ought to be, in a reasonable man’s mind”

James Clerk Maxwell
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Les méthodes déterministes et stochastiques (Monte Carlo) sont les plus utilisées dans

le monde de la simulation numérique. La méthode déterministe implique la solution des
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équations différentielles ou intégrales qui décrivent un systéeme donné. La précision de cette
méthode dépend de la facon avec laquelle les équations reproduisent un phénomene phy-
sique en question. D’un autre coté, la méthode Monte Carlo permet de calculer des valeurs
numériques en utilisant des procédés aléatoires [Metropolis 1987]. Elle est tres utilisée dans
I’étude des processus stochastiques, en particulier le transport des particules et les photons a
travers la matiere.

Elle a été développée dans les années quarante par Nicholas Metropolis et Stanislas Ulam
[Metropolis 1949]. Elle repose sur la loi des grands nombres qui consiste & répéter un grand
nombre de fois une expérience, de maniere indépendante. L’approximation ainsi obtenue est
proche de la vraie valeur de ’espérance du phénomene étudié. Le recours a cette méthode
de calcul est envisageable lorsque le probleme étudié est complexe et que la solution analy-
tique est impossible. Plusieurs méthodes d’échantillonnage sont proposées : méthode directe,
méthode de rejet, méthode de la distribution discrete [Morel 2007],...

La simplicité de la méthode Monte Carlo constitue son avantage majeur. Elle permet contrai-
rement aux méthodes analytiques d’apprécier les effets des différents parametres, et ainsi de
déterminer des structures optimisées.

Du point de vue applications, la méthode Monte Carlo est utilisée dans différents domaines
aussi variés que la physique, la chimie et la biologie.

3.1 Généralités sur la méthode Monte Carlo

L’histoire d’une particule commence & sa naissance et continue jusqu’a sa mort en te-
nant compte des particules secondaires générées dans un milieu atténuateur. La particule est
considérée morte lorsque son énergie est en dessous d’un seuil établi. Elle est captée par un
noyau ou elle se trouve en dehors de la zone d’intérét (zone de rejection). Le déroulement de
la méthode Monte Carlo peut étre décomposé en trois étapes (figure 3.1) :

1. construction d’un processus statistique appelé jeu,
2. attribution d’une valeur numérique a une certaine réalisation dite score,

3. calcul de la moyenne de ces scores et un écart-type afin d’estimer la précision obtenue
sur la moyenne.

Le jeu consiste en la réalisation d’une trajectoire, et & chaque fois que la particule traverse
la surface, le score est de 1. Ainsi, on pourra calculer la moyenne du nombre de particules
ayant traversé la surface d’un détecteur. La figure 3.2 représente 'organigramme d’un tirage
Monte Carlo. Prenant I'exemple d’un photon, son histoire commence depuis sa naissance
(source externe,...). Le parcours et le type de la cible avec lequel a lieu l'interaction sont tirés
au hasard et ensuite la nature de l'interaction a son tour est tirée au hasard en fonction de
sa propre section efficace.

Comme exemple d’application, supposons qu’on génére un nombre N de photons et qu'un
nombre n de ces photons s’échappe du systéeme considéré. On peut donc estimer la probabilité
avec laquelle les photons s’échappent. Deux cas se présentent : soit le photon continue son
parcours dans le systeme, soit il s’échappe. On assigne la probabilité s; = 1 si le photon
s’échappe sinon s; = 0. L’estimateur de la probabilité qu'un photon s’est échappé du systeme
est donné par :
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FI1GURE 3.1 — Schéma descriptif de la méthode Monte Carlo.
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FIGURE 3.2 — Organigramme de l’histoire d’une particule par la méthode Monte Carlo
[Nachab 2003].

= 1 n

L’erreur relative sur la probabilité estimée est liée & la variance o de s; sur laquelle on peut
faire une approximation [Hendricks 2003] quand N — cc.

2
o2 (si) ~ %Zsiz - (;f Z‘Sl> = W (3.2)

ce qui donne une erreur relative sur la probabilité de s’échapper du systeme estimée a :

=V R 5
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3.1.1 Nombres aléatoires

Les nombres aléatoires peuvent étre générés par des valeurs tabulées basées sur les
phénomenes physiques. L’utilisation des ordinateurs pour générer ces nombres aléatoires est
confrontée aux problémes de stockage et a la réalisation des tests de non reproductibilité.
Les nombres pseudo-aléatoires sont générés pour pallier le probleme de reproductibilité. Lors-
qu’on fait un tirage arbitraire du premier nombre pseudo-aléatoire, la suite des nombres est
déterminée et reproductible. Le générateur de nombres aléatoires influe directement sur la
précision de la simulation. Le générateur a congruence linéaire introduit en 1948 par Lehmer
est le plus utilisé. Il repose sur la formule de récurrence suivante :

Xn = (a.Xpn_1+c)[m] (3.4)

avec
X : nombre employé pour produire une suite pseudo-aléatoire dite la graine ou < seed >, a
et ¢ désignent respectivement le multiplicateur et I'incrément.

[m] : modulo m fait intervenir une division euclidienne de (a.X,,_1 + ¢ ) par m.

Pour un bon générateur de nombres aléatoires, il faut que la périodicité soit élevée. Pour
cela on assigne des valeurs de ¢ = 0, et m = 2N pour N supérieur a 30. Les nombres obtenus
ont une distribution uniforme. Afin d’obtenir ces valeurs dans l'intervalle [0 , 1], il suffit de
diviser X,, par (m -1), ce qui donne la relation d’échantillonnage suivante :

En = = anl (3.5)

tel que &, € [0, 1].

3.1.2 Incertitudes statistiques

A chaque mesure est associée une incertitude. Pour une interprétation correcte des
résultats, il faut tenir compte des imprécisions. Deux sources d’incertitudes sont & prendre en
considération [BIPM 2008] :

— Catégorie A : ce sont les incertitudes dites statistiques, elles proviennent des déviations

aléatoires et sont différentes a chaque nouveau calcul.

— Catégorie B : ce sont les incertitudes dites systématiques, elles sont liées aux parametres

de la simulation (choix de section efficace, nombres pseudo-aléatoires générés,...).

En pratique, les incertitudes statistiques sont généralement données par le code Monte
Carlo. En revanche, les incertitudes systématiques nécessistent en général un gros travail
d’analyse des différents éléments du calcul [Meynard 2009).

3.2 Transport des particules

Dans ce travail on s’est focalisé essentiellement sur 'interaction photon-matiere. En effet,
les photons peuvent traverser un milieu sans interagir ou perdre la totalité de leur énergie
par Deffet photoélectrique et/ou par création de paire. Dans les deux cas on enregistre la
mort de ces photons. Le suivi des éveénements se fait pas a pas et par ordre chronologique :
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échantillonnage du libre parcours moyen, échantillonnage des sections efficaces différentielles
et totales, la nature de 'interaction, la direction et la perte d’énergie suite a l'interaction,
processus qui recommence avec les particules générées.

3.2.1 Simulation des interactions indirectement ionisantes

Le transport des particules dans la matiere dépend du libre parcours moyen. Le libre
parcours moyen est inversement proportionnel a la section efficace totale ou macroscopique
d’interaction > = no dans le milieu traversé ol n et o désignent respectivement le nombre
de centres cibles par unité de volume et la section efficace d’interaction. La probabilité pour
qu’une particule parcourt une certaine distance 1 est donnée par :

p(l)=e™ (3.6)

La probabilité pour qu’une collision se produise a une distance infinitisimale entre [ et [ 4 dl
est régie par :

p (D) dl = e >%dl (3.7)

L’intégration le long du parcours [ correspondra & une valeur aléatoire uniforme £ € [0, 1].

l
€= /0 e EPudp=1—e>t=1-p() (3.8)

Le parcours aléatoire [ est alors la solution de 1’équation (3.8).

1
I=—5in(1-¢ (3.9)

et comme £ et (1 — &) suivent la méme distribution uniforme, on pourra écrire

1
I=—5ln(©) (3.10)

Si le matériau est composé de n éléments, uniforme dans [0, 1], et que ¥; sont les sections
efficaces, ou i correspond & la cible [Pelowitz 2008], I'interaction se fait avec le noyau qui
répond a l'inégalité ci-dessous :

k—1 n k
D Omi<Ed W<y N (3.11)
=1 =1 =1

avec k le numéro de la cible considérée.

3.2.2 Modélisation de l’interaction photon-matiere

La modélisation d’une interaction photon-matiere est illustrée dans la figure 3.3. Le photon
interagit par différents processus dans le détecteur dont la masse volumique est p et A la masse
molaire.

Chacune des interactions est caractérisée par une section efficace o; :

— diffusion Rayleigh (o)
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FIGURE 3.3 — Simulation Monte Carlo des interactions photons-matiere.

— effet photoélectrique (o)

— diffusion Compton (o)

— création de paire (opair)

Le choix du processus d’interaction des photons avec le détecteur se fait par un tirage
aléatoire d’un nombre distribué d’une maniere uniforme entre 0 et 1 par la méthode ci-dessus.

Si la distance z; parcourue par le photon tirée aléatoirement est supérieure a 1’épaisseur
du détecteur (1) ( figure 3.3), le photon n’interagit pas et est considéré comme mort ou en
fuite et son parcours n’est pas suivi. Cependant, si cette distance est inférieure a 1’épaisseur
du détecteur, le photon interagit, ce qui permet de suivre le parcours de celui-ci jusqu’a sa
mort (absorption). C’est dans ce cas de figure que le choix de l'interaction se fait selon les
conditions suivantes : la section efficace totale o est la somme des sections efficaces des
différents processus d’interaction.

Otot = Ope +0c+0r +0¢p (312)

Supposant que X est le nombre tiré aléatoirement entre [0, 1].

Sio<X < % = effet photoélectrique
Si % <X < %;ti:fc = diffusion Compton
Sj %Uetii'c <X < W = diffusion Rayleigh

Sl 0'p5+0'c+0"r g X < Upe+0'c+0'r+0'cp =
Otot Otot

création de paire, si I’énergie du photon > 1,022 MeV.
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3.3 Code MCNP

Mis au point lors du projet Manhattan, le code MCNP (Monte Carlo N-Particle) a été
développé par le laboratoire Los Alamos. Il est utilisé essentiellement pour la simulation
du transport des neutrons, photons, électrons dans des géométries complexes. Aujourd’hui,
il représente le code de calcul pour le transport des particules et des interactions avec la
matiere le plus utilisé.

Dans la deuxieme moitié des années 90, une extension de MCNP vers MCNPX (X pour
eXtended) a permis d’intégrer la physique des particules, ce qui a rendu possible la simulation
des particules chargées a 'image des protons et des ions lourds.

Le code MCNP [Pelowitz 2008] n’est pas modifiable (executable). Le noyau est écrit en
fortran et en C. C’est dans le fichier d’entrée (input) qu’on introduit les détails de 1’expérience
a modéliser sous forme de lignes de commande appellées « cards .

Le code MCNP fonctionne généralement selon le schéma suivant :

le module d’exécution IMCN permet la lecture du fichier d’entrée, d’établir les unités
des variables, le traitement de la source, des tallies et des matériaux. Il calcule les
volumes et les aires définis dans les différentes géométries,

— le traitement des sections efficaces XACT par le chargement des bibliotheques des par-
ticules définies dans le probleme et I’évaluation des sections efficaces multigroupes si
nécessaire pour les différentes particules,

— le traitement du transport ou I'histoire des particules se fait dans la partie MCRUN.
Il consiste a émettre des particules de la source. Il recherche le libre parcours moyen,
évalue les sections efficaces totales d’interaction des différentes particules et le calcul
des tallies,

— émission de la particule suivante,

— la fin d’exécution apres le suivi de toutes les particules (NPS).

Les résultats sont affichés dans le fichier de sortie avec les différentes observables en fonction
des tallies demandés.

3.3.1 Fiabilité de la simulation

Comme on l'avait indiqué ci-dessus, chaque mesure est associée a une incertitude. Pour
s’assurer de la fiablité des résultats simulés, les tallies sont associés a des erreurs relatives
R qui sont considérées comme l’estimation du rapport de l’écart-type ox sur l'espérance
mathématique E(X). Cette erreur est calculée pour chaque histoire complete. Si N est le
nombre d’histoires, R est proportionnelle & 1/v/N [Gerardy 2011]. Ces erreurs ne sont pas
relatives aux résultats expérimentaux ou théoriques, mais uniquement a la précision du calcul
Monte Carlo. La table 3.1 résume ces différentes valeurs.

Dans certains cas ou les longueurs des trajectoires de certaines particules sont impor-
tantes, ’échantillonnage du parcours n’est pas optimisé, ce qui engendre des erreurs dans
les intervalles de confiance. Pour éviter la production de ces erreurs, MCNP évalue un autre
parametre lié au temps de calcul de 'ordinateur. C’est la Figure Of Merit notée FOM, qui
est donnée par la relation suivante :
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Erreur relative (%) Fiablité du calcul

50 a 100 Nulle

20 a 50 Faible

10 a 20 Discutable

< 10 Généralement fiable
<5 Fiable

TABLE 3.1 — Fiabilité d’un calcul Monte Carlo en fonction de I’erreur relative [Pelowitz 2008].

1
FOM = —- 3.13
avec t le temps utilisé par 'ordinateur pour le travail exécuté. Cette valeur est donnée par
défaut pour chaque 1000 histoires. Pour changer cette valeur, on utlise la carte PRDMP. La

valeur de FOM doit rester constante sinon 'intervalle de confiance est probablement incorrect.

3.3.2 Fichier d’entrée

Le fichier d’entrée contient des informations concernant la description des matériaux, sec-
tions efficaces, localisation et caractéristique de la source, les réponses (tallies) qu’on souhaite
et la technique de réduction de variance pour optimiser les calculs (optionnel).

Le fichier d’entrée est composé de trois blocs :

Titre (1 ligne)
Définition des cellules

Sauter une ligne (ligne en blanc)
Définition des surfaces

Sauter une ligne (ligne en blanc)
Données physiques (Source, énergies, tallies, matériaux, NPS, ...)
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3.3.3 Cellules

La cellule est décrite par un numéro qui définit le matériau la constituant et sa densité.
Elle a deux sens, un positif et 'autre négatif. Appliquée a une surface fermée, le signe (+)
indique l'extérieur de la cellule et le signe (-) indique U'intérieur. La cellule est le résultat de
'intersection, union et/ou la complémentarité des différentes surfaces. Les deux opérateurs
intersection et union suivent une logique booléenne. Le premier est implicite et représenté par
le blanc entre deux surfaces. Le second est donné par ( : ). Le dernier opérateur est symbolisé
par (f) qui veut tout dire (n’appartient pas). La cellule est déclarée sous cette forme :

4 : numéro de la cellule donné par I'utilisateur,

m : numéro de la cellule si elle n’est pas vide,

d : densité du matériau (atomes/cm?) ou en g/cm3

geom : signe de la cellule et les différents opérateurs booléens cités avant

params : optionnel, utilise des mots clé comme IMP, Vol,...

3.3.4 Surfaces

Les surfaces peuvent étre définies suivant trois alternatives : des équations (figure 3.4),
des points ou des « macrobodies >. Dans ce travail, on a utilisé la troisieme méthode des
macrobodies. Ce sont des géométries déja prétes a l'utilisation. Les surfaces définies sont :
BOX (boite), RPP (parallélépipede), SPH (sphere), RCC (cylindre), HEX (hexagone), REC
(cylindre elliptique), TRC (cone), ELL (ellipsoide), WED (cale, coin), ARB (polyedre). Elles
sont décomposées par MCNPX en surfaces et en facettes et des numéros sont assignés par
I'utilisateur pour que chaque facette puisse étre exploitée distinctement par les différents
tallies.

3.3.5 Données physiques
3.3.5.1 Source

La source est définie par la carte SDEF. Cette carte est utilisée une seule fois dans un fichier
d’entrée et peut reproduire une grande variété de sources. En fonction de la géométrie de la
source utilisée, les parametres qui la caractérisent doivent étre choisis parmi une multitude
de variables. Certains de ces parametres sont :

— POS : position de la source (par défaut a (0, 0, 0)),

— ERG : énergie des particules sources (par défaut 14 MeV),

— VEC : vecteur directeur de la source en cas de non isotropie,

— PAR : choix de la particule =1 (MODE N, NP.NPE); =2 (MODE P, PE); =3 (MODE

E). N, P et E désignant respectivement neutron, photon et électron,

— RAD : rayon de la source (source étendue).

Pour compléter la définition des sources, les distributions en énergie permettent a une
variable de prendre plusieurs valeurs. Elles sont définies par Dn (n est le numéro de la
distribution). Des cartes sont associées a cette distribution : SI (Source Information), qui
précise la forme de la distribution (discrete, histogramme, ...) ; SP (Source Probability) décrit
d’éventuelles probabilités associées a la source.
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Mnemonic Type Description Equation Card Entries
P Plane (ieneral Ar4+ By4+C:=D=10 ABC D
PX Normal to X-axis r=0=10 n
Py Naormal to Y-axis y=0D=10 D
PZ l Normal to Z-axis =0 =1) D
S0 Sphere Centered at Origin 2yl 42 =RE=0 H
5 (ieneral (=52 ok {y=Fl+(z=2=R=0 E§ITR
SX (Centered on X-axis (x R4+t R =0 FH
5% Centered on Y-axis r? 4 [y _E]"’ f 2? R* =10 T
S7 l Centered on Z-axis 4+ +(z=-2=R?=10 R
/X Cwlinder Parallel to X-axis R =0 TR
C/Y Parallel to Y-axis B =1 EFER
Y Parallel to %-axis R =10 FOR
X O X-axis R =1 R
Y On Y-axis R =1 R
Cz | On Z-axis R? =0 R
/X Clone Parallel 1o X-axis Fl=0 FyzIt: l
(A Parallel to Y-axis =0 Fgzt? £1
K /7 Parallel to 7-axis 2 =0 efzt? £1
KX On X-axis EFp =10 T t° |
KY On Y-axis Fp=10
k¥ l (On F-axis Vviidy! =z =F)=0

for 1 :
50 Ellipsoid Axes parallel to Az =22+ Bly=7F +C(z=1)? ABC DE
Hyperboloid X-. Y-, or £-axis 2N =T 4 2E(y — ) FGGZEHE
Paraboload F2F (2 = E) 4 =0}
GO Cylinder Axes not parallel Ar? 4 By® + U2 4 Dy + Eyz ABCDE
Come to X-, ¥-, or Z- tFrr +Ge+Hy+ 24+ =0 FGHJK
Ellipsoid axis

Hyperboloid

Paraholoid

TX Elliptical or [z =F)7 B +( AP —-1=0 |E§TABC
circular torus.
TY Ais is (v =72/ B2 +( AC:P=1=0 |EFEABC
Parallel to
T X-Y-, or Zeaxis| (r=2B 4 (\fz =12+ (=0 -A)JC?=1=0 |FFTABC
XYZP Surfaces defined by points See pages 3—16 and 3—18

FI1GURE 3.4 — Carte des surfaces utilisées par MCNP.

3.3.5.2 Tallies

Pour étudier la physique du probleme d’une maniere exhaustive, on utilise la carte Fn
ou Tallies ol n représente le numéro (type) de tally (table 3.2). L’utilisateur choisit le tally
en fonction de l'observable qui 'intéresse. Les tallies associés a d’autres cartes permettent
d’avoir plus d’options quant aux résultats recherchés. La carte Fn est en générale associée
avec la carte En qui permet le séquencage de I'énergie en bin si nécessaire. Par exemple,
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on veut simuler un spectre représenté sur 4096 canaux : par la carte En, on fixe la limite
inférieure par 1’énergie qui correspond au premier canal, et la limite supérieure par 1’énergie
correspondante au dernier canal et on divise cet intervalle d’énergie en 4096 bins. Un tally
peut étre utilisé plusieurs fois, il suffit d’ajouter un autre chiffre avant le numéro de tally
comme F§ et F18 MCNP offre la possibilité d’introduire la résolution du détecteur par la
carte GEB pour Gaussian Energy Broad, ’énergie est MeV.

FWHM =a+bVE+c- E? (3.14)

avec a, b, ¢ déterminés expérimentalement en fonction de la chaine de mesure. On dénombre
7 tallies pour les neutrons (N), 6 pour les photons (P) et 5 pour les électrons (E).

Tallies Spécification Particule
F1 Courant surfacique N, P, E, PE
F2 Flux surfacique moyen N, P, E, PE
F4 Flux moyen sur une cellule N, P, E, PE
F5 Flux en un point N, P

F6 Energie moyenne déposée dans une cellule N, P, E

F7 Energie moyenne de fission dans une cellule N

F8 Energie déposée dans une cellule (détecteur) N, P, E, PE

TABLE 3.2 — Différents tallies utilisés par MCNPX.

Deux de ces tallies en particulier peuvent attirer notre attention, le tally F6 et F8. En
effet, un F6 est défini comme étant la quantité d’énergie déposée dans la cellule en fonction de
I’énergie de la particule incidente. Contairement au tally F8 qui permet d’obtenir un spectre
d’énergie déposée dans la cellule, cela dit, il exprime un nombre d’occurrences en fonction de
I’énergie déposée.

3.3.5.3 Bibliothéques des sections efficaces

On distingue plusieurs bibliotheques qui gerent les sections efficaces des photons :

— Bibliotheque 01P : introduite en 1982 [Pelowitz 2008], qui regroupe les sections efficaces
de diffusion cohérente (Rayleigh) et incohérente (Compton), de 'effet photoélectrique
et celles de création de paire. Les tables d’interaction [DeMarco 2002] sont fournies
par Evaluated Nuclear Data Files (ENDF) [Magurno 1982], la compilation d’Israel et
Storm [Storm 1970] et, Everett et Cashwell [Cashwell 1973] par leurs travaux sur la
fluorescence. Les énergies considérées sont comprises entre 1 keV et 100 MeV.
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— Bibliotheque 02P : introduite en 1993, la nouveauté est la gamme d’énergie élargie
jusqu’a 100 GeV. Les tables proviennent des données de la ENDF depuis la bibliotheque
Livermore Evaluated Photon Data Library (EPDL)[Cullen 1997].

— Bibliotheque 04P : introduite la méme année que la 03P, basée sur des données provenant
de ENDF/B-VIL.8. La différence avec 01P réside dans I'extension & un Z de matériau
allant jusqu’a 100 contre 94 pour la premiere. L’énergie est comprise entre 1 keV et 100

GeV.

3.3.5.4 Matériaux

Comme indiqué précédemment les cellules sont constituées de matériaux qui sont définis
par la carte Mn. Elles se présentent comme Mn zaidl, fractionl, zaid2, fraction2, ... Zaid
indique I'élément utilisé et il est décomposé en ZZZAA .nnx, ou Z est le numéro atomique de
I’élément considéré, A sa masse atomique, n la librairie des sections efficaces et x la classe
de la donnée. Dans le cas des photons et les éléments naturels AA=00 et nnx ne sont pas
considérés.

3.3.5.5 Réduction de la variance

Pour réduire les erreurs liées a la statistique, on peut augmenter le nombre de particules
générées. Cependant, cette méthode est gourmande en temps de calcul. Pour cette raison, la
méthode de réduction de variance a été développée pour réduire 'incertitude sur la mesure
sans pour autant augmenter trop le temps de calcul. Plusieurs méthodes de réduction de
variance existent [laboratory 1994] :

— Méthode de troncature
Consiste a tronquer les espaces qui ne contribuent pas d’'une maniere significative aux
tallies. Elle permet de réduire le temps de calcul. Pour le faire, d’'une part on varie
les importances des cellules et/ou, d’autre part, ne modélise pas les parties a moindre
importance.

— Méthode du controle de la population
Utilise la division des particules et la roulette russe afin de controler le nombre
d’échantillons dans chaque région de ’espace. Dans les régions prépondérantes, on suit
un nombre important de particules avec un poids faible. Le nombre faible de particules
est suivi avec un poids fort.

— Méthode de modification de I’échantillonnage
L’échantillonnage s’applique pour les distributions qui envoient des particules dans une
direction donnée ou qui se trouvent dans un intervalle d’énergie ou qui changent la
nature de l'interaction dans le milieu. C’est une méthode qui modifie ’échantillonnage
statistique afin d’augmenter le nombre de tallies par particule.

— Méthode partiellement déterministe
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Elle utilise des techniques déterministes telle que des estimateurs de ’événement ou le
controdle de la séquence des nombres aléatoires [Pelowitz 2008].

L’utilisation de ces méthodes est intéressante pour réduire le temps de calcul. En revanche,
sa mauvaise utilisation peut induire des erreurs et méme des résultats erronés.

3.4 GEANT4

Le code GEANT4 (GEometry ANd Tracking) est basé sur une programmation orientée

objet C++. Il a été développé par le Conseil Européen de Recherche Nucléaire (CERN)
[Agostinelli 2003]. L’objectif est d’effectuer les simulations des différentes expériences de plus
en plus complexes a réaliser en physique subatomique. Il permet de simuler la fonction de
réponse du détecteur en se basant sur les différents types d’interactions.
Des études approfondies peuvent étre réalisées sur toute expérience en tenant compte de la
géométrie du dispositif expérimental, des matériaux utilisés, de la génération des particules
primaires et secondaires et leur suivi pas a pas dans le milieu étudié. GEANT4 est utilisé dans
plusieurs branches de la physique : physique des particules, physique nucléaire, astrophysique
et la physique médicale.

3.4.1 Architecture

GEANT4 est un ensemble d’une multitude de modules [GEANT4 Collaboration ]. Cha-~
cun de ces modules a un réle particulier a jouer.
— Run : collection de 'ensemble des événements qui sont soumis aux mémes conditions
de détection. A l'intérieur d’un Run, l'utilisateur ne peut modifier ni la géométrie, ni
les processus physiques. Au début de chaque Run, les sections efficaces sont calculées a
partir des matériaux requis.

— Event : contient les particules primaires générées qui sont stockées dans une pile.
Lorsque la pile se vide, on parle de la fin de I’événement. L utilisateur a ainsi acces aux
listes des vertex, des particules primaires, a ’ensemble des trajectoires, de coups,...

— Track : suivi ou trace de la particule dynamique dans son environnement. A un instant
donné, la trace est caractérisée par une position et des quantités physiques. Elle est
perdue si la particule sort de I’environnement ” World”.

— Step : considéré comme unité de base de la simulation (pas), cette classe est associée
a G4Step. Chaque pas est représenté par deux points, un pré et un post-step. Dans
un pas on collecte les informations relatives aux processus physiques (énergies, temps,
volume,...). A linterface de deux matériaux, le post-step appartient au volume suivant.
Cette derniere caractéristique permet de simuler des processus tels que la réfraction.

Pour réaliser une simulation, il faut définir la géométrie du détecteur et les processus
physiques mis en jeu. Il est possible de réaliser des simulations avec un minimum de trois




72

Chapitre 3. Simulations Monte Carlo

classes [GEANT4 Collaboration 2008].

3.4.2 Géométrie

— G4 VUserDetectorConstruction :

La simulation du détecteur se fait par la définition de sa géométrie et des matériaux
qui le composent. Trois classes sont dédiées a la nature des matériaux : G4lsotope,
G4Element et G4Material [GEANT4 Collaboration 2008].

Le matériau peut étre défini comme un ensemble d’éléments qui sont spécifiés au
préalable. Il peut étre aussi défini en précisant son nom, son numéro atomique Z, sa
masse molaire et sa densité.

Les dimensions et les formes du détecteur sont représentées par des volumes remplis
par différents matériaux. GEANT4 considere trois sortes de volume : solide, logique et
physique.

3.4.2.1 Volume solide

Le volume solide sert a définir la géométrie du volume. Dans le cas des géométries
complexes, des opérations booléennes telles que G4 UnionSolid, G4SubstrasctionSolid et
G/4IntersectionSolid sont appliquées sur des géométries de base, sur lesquelles on peut
aussi faire des rotations et des translations.

3.4.2.2 Volume logique

Le volume logique sert a préciser les propriétés du matériau, a savoir sa nature et les
attributs de visualisation. A ce stade, les données physiques liées & ce volume peuvent
étre récupérées.

3.4.2.3 Volume physique

Quant au volume physique, il établit une certaine hiérarchie, en placant les différents
volumes dans un volume figé (World). L’imbrication des petits volumes (fille) dans
d’autres volumes (mere) doit se faire en évitant les chevauchements. Les opérations de
translation, de rotation et de positionnement sont déclarées dans ce volume.

3.4.3 Génération des particules primaires

G4 VUserPrimaryGeneratorAction :

Pour générer des particules avec GEANT4, les parametres & déclarer sont la nature de
la particule émise, la position initiale, la taille de la source (ponctuelle ou étendue), le
type d’émission (isotrope ou directionnelle) de la source ainsi que les énergies émises.

G4 VUserPhysicsList :

L’utilisateur doit au préalable définir le processus physique a étudier, les énergies de
coupures et la nature des particules. Il existe une centaine de particules. Elles sont
classées en plusieurs catégories : les leptons, les mésons, les baryons, les bosons, les
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particules a vie courte et les noyaux alpha. Dans ce travail, on s’est limité aux processus
d’interaction concernant les photons, les électrons et les positrons.

D’autres classes dites optionnelles peuvent étre rajoutées pour pouvoir inclure d’autres
procédures & la simulation. On peut citer, G4UserRunAction, G4UserEventAction et
G4 UserSteppingAction. Le fait de rajouter ces classes permet d’agir sur les grandeurs
calculées telles que ’énergie déposée, I’énergie cinétique et aussi la position de la particule.

Le début d’un run avec GEANT4, par analogie avec l’expérience, commence toujours
par un ”BeamOn”. Durant toute la période du run (collecte d’événements), on ne peut plus
intervenir sur le dispositif expérimental simulé et les différentes interactions mises en jeu. On
parle d’événement a partir du moment ol on a généré la particule primaire. Les trajectoires
de la particule et des particules secondaires sont suivies jusqu’a I’épuisement de leurs énergies
cinétiques.

Le suivi de la trajectoire de ces particules permet de reconstruire leur traces pas-a-pas
(step by step). Le pas est limité par la fin d’un processus ou par un volume. Il permet de
décrire les informations entre deux points successifs (position, énergie,...)

3.4.4 Extraction et analyse de données
Pour analyser les données fournies par la simulation, il faut les extraire en utilisant

certaines classes :

G4 UserRunAction : controle le début et la fin d’un run; on peut mettre 'ouverture d’un
fichier de sortie ou un histogramme pour une analyse ultérieure (Root, ...).

G4 UserEventAction : agit sur le début d’événement par la commande BeginOfEventAc-
tion(const G4Event*) et se termine par EndOfEventAction(const G4Event*).

G4SteppingAction : suit la particule pas-a-pas et permet d’avoir des informations sur la
position de l'interaction par la commande fTrack — GetPosition() et le type de particule
par fTrack — GetDefinition() — GetParticleName().

On peut préciser dans quelle partie du détecteur l'interaction a eu lieu ainsi que
l'observable qui nous intéresse (énergie cinétique, énergie déposée, ...).
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4.1 Introduction

En pratique, pour la mesure des faibles radioactivités environnementales, I’échantillon est
positionné le plus proche possible du détecteur. Des parametres comme la distance source-
détecteur, les faibles dimensions de I’échantillon et les grandes dimensions du détecteur
contribuent a l’augmentation de l’angle solide. L’augmentation de ce dernier améliore la
sensibilité du détecteur aux rayonnements X et v de faible énergie, mais a comme conséquence
lapparition du phénomeéne de pic-somme (PS). Il s’agit de la détection simultanée de deux
photons voire plus émis en cascade. Il concerne les niveaux excités qui ont une durée de vie
inférieure a la résolution en temps du détecteur.

Le pic-somme se manifeste soit par une perte de comptage dans le pic d’absorption
totale, ce qui ameéne a la sous-estimation de lefficacité pour [’énergie correspondante,
soit par l'apparition de nouveaux pics d’énergie égale a la somme des énergies détectées
simultanément ou des pics de sommation qui s’ajoutent au fond continu du spectre. Deux
types de coincidences sont étudiées dans ce travail : vy et vX.

A ne pas confondre le phénomene PS avec celui dii aux empilements < pile-up > qu’on ob-
serve en général dans le cas des hauts comptages. Ces deux phénomenes d’origines différentes
ont la méme conséquence sur la fonction de réponse du détecteur.

4.2 Mise en évidence expérimentale de ’effet de pic-somme

Pour illustrer le phénomene de PS, prenons le cas du %°Co dont le schéma des niveaux est
présenté dans la figure 4.1. La détection des deux photons peut se faire de plusieurs fagons
(figure 4.2). Une absorption totale d’un 7; se traduit par une impulsion dans le pic d’énergie
FE;. La diffusion d’un photon est équivalente a un dépot partiel de I’énergie du photon incident.
La désintégration par ’émission de 8~ du %°Co vers un état excité du ONi est suivie par une
émission en cascade de deux rayonnements y; d’énergie 1173 keV et v de 1332 keV avec des
intensités d’émission voisinant 100 % pour les deux transitions. Les durées de vies des niveaux
sont de 'ordre de la picoseconde.

La détection séparée de v, et de o se traduit par des impulsions de chacune des raies
dans le spectre de la figure 4.2 (a). L’absorption totale de 7, suivie de I’absorption totale
de v simultanément donnent le pic de coincidence. Le cas (b) montre un pic a 2,505 MeV
correpondant & la somme de 1,173 et 1,332 MeV. Le cas (c) représente la situation lorsqu’un
des v est totalement et I'autre partiellement absorbé, un fond apparait entre la raie a 1,332
MeV et le pic a 2,505 MeV.
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FIGURE 4.1 — Schéma de désintégration du °Co [LNHB 2010]
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4.3 Rendement géométrique

Le rendement géométrique est une grandeur indépendante de I’énergie ; elle représente la
probabilité pour les photons émis de la source dans 47 de se diriger vers le détecteur. 1l est
intimement 1ié a ’angle solide. La détermination précise de ce dernier est tres importante en
physique des détecteurs. Il permet de relier le flux ou 'intensité de particules ou photons émis
par une source a celui traversant la surface du détecteur. Plusieurs travaux ont été dédiés a
I’étude de ce parametre, utilisant des méthodes analytiques ou des simulations Monte Carlo
[Agency 2012]. La figure 4.3 représente un cas général de calcul d’angle solide récemment
publié par Kerneis [Kerneis 2012].

FIGURE 4.3 — Géométrie décrivant la généralisation de I'angle solide.

Pour une source ponctuelle isotrope de flux ®g, selon le paramétrage de la figure 4.3,
I’angle solide 2 est le rapport entre ce flux et le flux &4 a travers la surface définie par la
fonction f(x) sur 'intervalle [a, b] :

Q @, 1 /ab ( Dsin 8 | f(1) | dr  (4.1)

Ar By 4w D2 + 2Dz cos B + ) \/D? +2Dzx1 cos B+ x7 + f(x1)?)

Dans le cas d’'une calotte sphérique (a) de la figure 4.4, la fonction f(x) est donnée par
I’expression :
f(z) =V R?—a? (4.2)

R étant le rayon du détecteur.
Pour un détecteur cylindrique et selon la position de la source, ce formalisme peut aboutir aux
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différentes expressions de calcul des angles solides. Lorsque la source n’est pas alignée avec
laxe d’'un détecteur (b) de la figure 4.4, la calotte est a base elliptique. Cette approximation
est donnée par :

Q0 (1—cos(§) + (1 - cos($))
4 4
Le rapport des flux @ et &, est obtenu en tenant compte de la moyenne entre la surface

(4.3)

de la calotte circulaire de diametre égal au grand axe et la surface de la calotte circulaire de
diametre égal au petit axe de Vellipse.
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FIGURE 4.4 — Configuration des différents cas d’angle solide.

La profondeur d’un détecteur cylindrique est utilisée dans le calcul de 'angle solide (c)
de la figure 4.4. Il est calculé en faisant une intégrale sur toute la hauteur du détecteur
(H). Ainsi, en terme de rendement moyen sur ’ensemble du détecteur, il est obtenu par un
rendement pondéré par la probabilité d’interaction dans chacune de ses tranches. Dans le cas
d’un détecteur germanium, ’angle moyen est donné par I’expression suivante :

H —UGeT
- Jo” Qzq) x e7Hoetddy, (4.4)

H
fo e_l"G&xddxd

avec Uge, le coefficient de 'atténuation linéaire du germanium qui dépend de I’énergie.

4.3.1 Effet de la distance source-détecteur

Ce parametre purement géométrique est directement lié a ’angle solide de détection. La
variation de la distance source-détecteur influe sur I'importance de ’effet de pic-somme. En
pratique, au dela d’une certaine distance les effets de PS sont négligeables. Pour mettre en
évidence 'effet de la distance, des simulations par GEANT4 d’une source ponctuelle de °°Co
ont été effectuées (figure 4.5).

En éloignant la source du détecteur l'effet de pic-somme s’amenuise. Des distances de
150, 110, 65 et 45 mm et au contact du détecteur ont été simulées. Pour donner un ordre de
grandeur de la perte de comptage due aux coincidences vraies, le rapport surface du pic a
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FIGURE 4.5 — Spectre simulé par GEANT4 d'une source ponctuelle de %°Co & différentes
distances du détecteur.

2505 keV normalisée respectivement par les surfaces des pics a 1332 keV et 1173 keV avoisine
les 7 % lorsque I’échantillon est au contact et tend vers zéro au-dela de 15 cm du détecteur
comme le montrent les courbes de la figure 4.5 pour les énergies de 1173 et 1332 keV. Les

sommations de type E,, + E, ou inversement ne sont pas prises en considération dans

Compton

ce calcul ce qui laisse a penser que ces facteurs sont sous-estimés.

4.3.2 Effet de volume du détecteur

L’intensité du pic-somme dépend aussi des dimensions et des volumes actifs du détecteur.
La coincidence vX est favorisée dans le cas de détecteurs a fenétre d’entrée mince. Elle croit
avec le volume du détecteur, comme on peut le voir sur les courbes simulées (figure 4.6), pour
une source ponctuelle de %°Co positionnée au contacte du détecteur de différents volumes.
Pour la modélisation, on varie le diametre du détecteur pour une épaisseur fixe de 3,1 cm.
Sur le spectre de la figure 4.6, on note 1’évolution de la surface des pics a 2,5 MeV en fonction
du volume du détecteur. On retient que 'intensité du PS varie linéairement avec le volume
de détecteur.
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FIGURE 4.6 — Intensité du pic-somme & 2505 keV du %°Co en fonction de la variation de
volume du détecteur.

4.3.3 Effet du schéma de décroissance

La comparaison des coefficients de correction de PS obtenus par ETNA (Efficiency Trans-
fer for Nuclide Activity measurement) [M.C. Lépy 2012] (voir section 4.6) pour un détecteur
planaire (GeHP) et une géométrie SG50 placée a 4,5 cm de la fenétre d’entrée montre I'impor-
tance des corrections de PS dues a la complexité du schéma des niveaux et modes d’émission.
Prenons les cas du '34Cs (figure 4.7) émetteur 3~ vers des niveaux excités du '3*Ba (figure 4.8)
et du '33Ba se désintégrant par capture électronique vers les niveaux 437 et 384 keV du '33Cs.
Dans le second cas des rayons X seront émis lors du réarrangement électronique, d’ou la
nécessité de faire des corrections supplémentaires vX.
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Dans cette configuration géométrique, pour le 89Co, les coefficients de correction sont de
Pordre de 4 % pour chacune des deux raies & 1173 et 1332 keV contre 15 % pour la raie a 53
keV du 33Ba qui est en coincidence avec les trois raies & 79 , 80 et 223 keV. Une correction
de 19 % est nécessaire pour la raie & 223 keV et de 16 % pour celle & 276 keV. Les corrections
nécessaires pour le 134Cs sont encore plus importantes.

4.4 Etude du PS avec un détecteur GeHP planaire

L’étude a été réalisée avec un détecteur planaire BEGe (Broad Energy Germanium),
modele BE 3830 avec son électronique associée fourni par CANBERRA (préamplificateur
2002 CPSL relié a un amplificateur ICB 9615 et un convertisseur analogique numérique
modele 9633). L’analyse des spectres est faite a 1’aide du logiciel Genie2000 [Canberra 2005].

Un étalon SG500 multigamma avec une matrice équivalente-eau a été utilisé dans la
premiere partie de ce travail. L’étalon est positionné au contact de la fenétre du détecteur. Il
contient 10 radioélements (24! Am, °9Cd, 57Co, 139Ce, 5'Cr, 1138n, 85Sr, 137Cs, 0Co et 3Y)
dont les caractéristiques sont présentées dans la table 4.1.

Radionucléide Période Activité (Bq) Energie (keV) Intensité (%)
241 Am 432,6+0,6 a 19204115 59 35,92
109¢q 461,4+1,2 j 88234529 88 3,63
5Co 271,80+0,05 j 415420 122 85,51

- - 136 10,71
139Ce 137,641+0,020 j 358+21 166 79,9
SLCr 27,703+0,003 j 50094250 320 9,87
138 115,0940,03 j 19814118 391 64,97
858y 64,850+0,007 j 1096+119 514 98,5
137Cg 30,0540,08 a 26914134 661 84,99
88y 106,626+0,021 a 1911495 898 93,90
60Co 5,27140,001 a 2591+155 1173 99,85

- - 1332 99,98
88y 106,62640,021 a 1911495 1836 99,32

TABLE 4.1 — Etalon certifié SG500 avec une matrice équivalente-eau.

La figure 4.9 représente le spectre expérimental de I’étalon obtenu par le BEGe pour un
temps de comptage de 86000 secondes. Les fleches indiquent les pics de -somme. Au-dela de
1836 keV, un pic a 1850 keV apparait, provenant de la sommation vX du pic a 1836 keV
du 88Y et un X de 14 keV. Une coincidence vraie v entre le rayonnement v de 1173 keV et
celui de 1332 keV donne le pic a 2505 keV et une autre a 2734 keV (n’apparait pas dans ce
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spectre obtenu par 1836 + 898 du 88Y & cause du gain réglé au préalable). Entre le pic & 1850
et celui a 2505 keV, la sommation entre les rayons v absorbés totalement et ceux absorbés
partiellement est a l'origine de ces impulsions. La raie v de 898 keV et le rayon X de 14 keV
provenant de la désintégration par la capture électronique vers 8Sr, engendrent un pic & 912
keV. Une perte de comptage pour le pic & 166 keV du '3°Ce est attribuée & la sommation de
v de 166 keV et du rayon X de 33 keV émis lors de la décroissance par la capture électronique
vers 39La.

10°

1,,5H\ | ‘
w -
s 2.505
g 19°E 1.850
= [ o199 y\vx b /

10° |

= 0.912
107 = W

S A S .
Energie [MeV]

FIGURE 4.9 — Spectre expérimental de I’étalon. Les fleches indiquent les différents pics-sommes

observés.

4.5 Correction du pic-somme

Plusieurs études ont été réalisées pour corriger ce phénomene. Des corrections
expérimentales consistent a comparer les surfaces des pics pour le méme v dans un échantillon
positionné & deux distances distinctes du détecteur [Ramos-Lerate 1997]. La source de
référence est placée loin du détecteur pour s’affranchir des effets de sommation, la seconde
source est positionnée a 'emplacement voulu [Quintana 1995], le rapport entre les efficacités
absolues correspondant aux deux géométries fournit un facteur correcteur. D’autres méthodes
ont été élaborées pour la correction de PS telles que la méthode dite semi-expérimentale
[Moens 1981}, simulation Monte Carlo [Dziri 2012, Hurtado 2009, Sima 2001] et des calculs
analytiques.

4.5.1 Criteres de choix de 1’étalon

L’étalonnage avec des sources monoénergétiques est souhaitable pour s’affranchir des ef-
fets de PS comme le montre la figure 4.10. Les points ”0” ne sont pas sujet au pic-somme.
L’importance du PS apparait sur les points indiqués par le symbole ”x”. Cependant, de telles
sources sont rares, plusieurs points (énergies) sont nécessaires. D’autre part, la législation
limite la détention du nombre de sources. Le colt élevé des sources est aussi un facteur a
considérer. Tous ces arguments font qu’il faudrait trouver d’autres alternatives pour contour-
ner le probléme et ainsi corriger le phénomeéne de PS.
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FI1GURE 4.10 — Résultat de I’étalonnage en efficacité avec des sources monoénergetiques et des
sources multigamma [Debertin 1988].

Les sources montrées sur cette figure sont caractérisées par des émissions en cascade des
rayonnements ~ et un schéma de décroissance complexe. Elles sont affectées par le phénomene
de PS. La courbe est une représentation en échelle logarithmique de In(efficacité)= f(In(E)).

On note que la modélisation Monte Carlo (MCNPX) est bien adaptée pour pallier ’absence
des sources monoénergétiques [Marie-Christine 2007, Dziri 2012]. Les efficacités obtenues ne
sont pas entachées par le PS étant donné qu’il n’en tient pas compte. Du fait de I'introduction
dans la simulation des sources énergie par énergie et leurs intensités, les efficacités obtenues
ne sont pas biaisées par le phénomene de PS. La démarche a suivre est détaillée dans les
paragraphes & venir.

4.5.2 Formalisme mathématique
4.5.2.1 Schéma de niveaux a deux cascades

Pour une illustration du pic-somme, on considere le schéma de décroissance (figure 4.11)
a deux niveaux excités (0, 1*, 2*) d’une source ponctuelle, avec I’émission de photon ;g
d’intensité Iy et une efficacité d’absorption totale €1g. o1 et €91 caractérisent le photon o1
et enfin Iy et e99 pour le photon 0.

Si on désigne par A. l'activité de la source, et en supposant que les coefficients de la
conversion interne des rayonnements y émis sont négligeables, et les particules S sont ab-
sorbées dans le capot ou la fenétre d’entrée du détecteur, le nombre d’impulsions (coups) Nig
enregistré dans le pic d’absorption totale de 719 en ’absence du PS est :




86 Chapitre 4. Pic-somme et simulation Monte Carlo

V21 Y20

Y10

Y

FIGURE 4.11 — Schéma de désexcitation & deux niveaux excités.

Nig=Ac-To - €10 (4.5)

La sommation de 710 avec le pic 721, se fait soit par y19+v21 = 720 s0it par y10+y21Compton-
Pour tenir compte de ces deux sommations, le rendement total ¢;,,, (nombre de coups dans
le spectre divisé par le nombre de photons émis par la source) pour une énergie donnée est
pris en considération. Mathématiquement cette perte s’exprime par :

Nio =Ac-Tio-c10— Ac - T10 - €10 - €210, (4.6)

Perte

Ainsi, le ratio Nqg /Nio est le facteur de correction de la perte d’impulsions pour v19. Le
calcul du coefficient de correction pour 7z est basé sur le méme raisonnement, avec Ny, le
nombre de coups mesuré apres une perte due a la sommation avec vy19. Les pertes dues aux
sommations avec yig sont incluses dans le calcul en introduisant €19,,, -

Ny = Ac-Ing - 91 — Ac - Ing - 91 - €10, (4.7)

Perte

La détection simultanée des deux 19 et 21 absorbés totalement, génere un pic de coinci-
dence 9. La surface du pic 799 est ainsi surestimée. Le nombre de coups mesuré est donc :

Nog = Ac- I - €20 + Ac - T1o - €10 - To1 - €21 (4.8)

Gain

Le gain d’impulsions se voit d’une maniere évidente pour les transitions de faible intensité.
En conséquence la surface du pic est souvent surestimée. C’est le cas du pic de 2505 keV du

60Co.
4.5.2.2 Généralisation a plusieurs cascades

Pour un schéma de désintégration complexe, le calcul des coefficients nécessite des formu-
lations plus élaborées qui englobent toutes les sommations possibles. Supposons qu’on dispose
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de n niveaux excités d’une source ponctuelle, i et j sont les niveaux supérieur et inférieur. Si e
est un état excité considéré dans le schéma, cela suppose qu’il y a des photons qui alimentent
ce niveau. Notons A toutes les corrections de coincidence de type «y en amont de 1’état excité,
B celles en aval de cet état, D celle les coincidences des raies v dont la somme des énergies
est I;;. Le coefficient de correction total est donné par Cj; :

C%j::4A x Bx D (4}”

Pour un calcul complet et exhaustif, des publications traitent le sujet en incorporant les
coefficients de conversion interne et des corrections de type XX ou X [Debertin 1988,
Le Petit 2002, McCallum 1975] .

4.5.2.3 Perte d’impulsions en amont de I’état excité

Supposons que n est le nombre de niveaux du schéma de désexcitation, s représente les
niveaux en amont de I’état excité e.

n—2 [ n—1
A= [H a;;] (4.10)

n—1 n—1 n—1 n—1
= [H a;&] X [H a;%] X [H a;%] X - X [ a;}l_Ql (4.11)
s=2 s

s=3 s=4 =n—1

avec i I’état excité a considérer et a ! le facteur de correction correspondant aux transitions
b}

7ij- Sur ce développement on voit que si le premier état excité est le niveau 1, toutes les

corrections de PS des v qui alimentent ce niveau sont impliquées.

4.5.2.4 Exemple du ?*Cs

Selon la figure 4.7, le schéma de désexcitation est composé de six niveaux y compris le
niveau fondamental. Si on s’intéresse a la transition entre le premier niveau excité et le niveau
fondamental, on a :

4 5 5 5 5 5
A= H [ H a;;] = [1:[2%_&] X llilga;%] X [Hlas_,é] X ll:lf)a;i] (4.12)

_ o1, 1 1 1 -1 -1 -1, -1 —1_ —1
=97 X A37 X Ay1 X A5y X Ag9 X Ayg X A59 X Ayg X Q53 X a5y (4.13)

Comme le montre la formule 4.12, dix transitions doivent étre corrigées s’il y a des coinci-
dences. Si les transitions ne sont pas affectées par le PS, le facteur de correction correspondant
est 1.
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4.5.2.5 Perte d’impulsions en aval de I’état excité

Ce cas est I'inverse du premier, ou cette fois, on calcule toutes les corrections en aval de
I’état excité. Le facteur de correction des coincidences en aval de ’état excité i est B :

J [p—1
B=1]] [ bp}n] (4.14)
p=1 0

m=
0 1 2 j—1

= ] o1 < II b2 < T 050 -+ % I] bim (4.15)
m=0 m=0 m=0 m=0

= by X (b;é X b;}) X (b?:(l) X by X bg%) XX b (4.16)

4.5.2.6 Gain d’implusions par sommation

Les pertes de coups enregistrés précédemment se retrouvent dans des pics de sommation.
En introduisant les notions de rendement total et de rendement d’absorption totale, le facteur
de correction des coincidences des raies v dont la somme des énergies est E;; est donné par
I’expression :

D= ﬁ <1+ IngX I7, % Egj X€ig>1 (417)
g=j+1 g €ij

Pour tenir compte des sources volumiques, le raisonnement développé jusqu’ici peut étre

appliqué a chaque point dans le volume car le rendement total et le rendement d’absorption

totale dépendent en premier lieu de la distance source/détecteur. L’intégration sur ’élément

de volume dV situé a une distance r du détecteur permet de calculer le coefficient de correction
de PS.
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4.5.3 Modélisation du dispositif expérimental

La modélisation de ’expérience est une étape cruciale ; elle nécessite la bonne connaissance
des dimensions du détecteur, généralement fournies par le constructeur et des matériaux. Pour
les mesures expérimentales, on a utilisé un détecteur (BEGe) planaire de type n (figure 4.12).
Il est doté d’une zone morte trés mince de 'ordre du micron occupant la surface du cristal
du coté de la fenétre d’entrée. La diode a une épaisseur de 3,1 cm et un diametre de 3,5
cm. La zone passive entourant la zone active du cristal est de I'ordre de 0,75 cm. La fenétre
d’entrée est constituée d’une feuille de carbone époxy d’une épaisseur de 0,5 mm. Le capot en
aluminium a une épaisseur de 1,5 mm et un rayon de 4,45 cm. Le cristal est fixé a 'intérieur
du capot par un support (holder) en cuivre. La position de la source dans le blindage du
plomb n’est pas centrée sur ’axe vertical z. L’ajustement de ce parametre dans la simulation
est nécessaire pour un calcul précis de lefficacité. Le détecteur est entouré de 'intérieur vers
lextérieur de cuivre (mauve), polyéthyléne (rose) et d’un chateau du plomb (vert). La source
multigamma SG500 (vert + points rouges) est au contact de ce dernier.

13 mm
I
|
v

FIGURE 4.12 — De gauche & droite : schéma du détecteur dans son capot; visualisation en
3D du dispositif expérimentale simulé par MCNPX ; visualisation par Vised de dispositif
expérimental.

4.5.4 Géométrie SG500 au contact du détecteur

Comme décrit dans le chapitre 3, MCNPX, par la carte SDEF, permet de définir une
source cylindrique. La modélisation des différentes énergies par les cartes SI et SP permet de
reproduire un spectre expérimental. Plusieurs fagons existent pour inclure le taux d’émission
de la source dans la simulation ; la carte WGT a été utilisée dans ce cadre. L’utilisation de
la carte GEB, en introduisant les coefficients de la résolution (voir formule 3.14) déterminés
expérimentalement (a = 0,196 , b = 1,376, ¢ = 0) en keV permet d’inclure la résolution
expérimentale a la simulation. La distribution spectrale des photons déposés dans le détecteur
en fonction de I’énergie est modélisée par le tally F8 (figure 4.13). Le spectre simulé s’arréte au
pic de 1836 keV car on ne tient pas compte des sommations dues au pic-somme, contrairement
au spectre expérimental ot on peut voir des pics de sommation au-dela de 1836 keV.
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FIGURE 4.13 — Spectre de I’étalon SG500 simulé et décalé de 3 canaux vers la gauche du
spectre expérimental brut pour une meilleure visualisation.

Un faible écart relatif entre la simulation et ’expérience est impératif pour que la simu-
lation soit exploitable quantitativement. Le radioisotope 37Cs est un bon indicateur de la
qualité de la simulation parce qu’il est dépourvu du phénomene de pic-somme. Dans le cas
présent, un écart relatif inférieur & 3 % est observé pour les radioéléments non affectés par le
PS contre un écart de plus de 5 % pour les radioéléments qui font ’objet de PS. La figure 4.14
montre la différence entre 'efficacité simulée et I'efficacité expérimentale. Le zoom sur la par-
tie presque linéaire de la courbe d’efficacité montre les écarts entre les efficacités simulées et
les efficacités expérimentales non corrigées des effets de PS.
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= - 0.6— ;
2o5 05t i
8 C 045
-2 2 [ % ) ago 10‘00 12‘00 1460 16‘00 18‘00
E E P Energie [keV]
1.5—
E L
1= ]
E & 2
0.5;— = -
:I L L | L 1 L ‘ 1 L L ‘ L L L ‘ 1 L 1 | L 1 L ‘ L L L | L 1 L ‘ 1 L 1 ‘ L L L ‘
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000

Energie [keV]

FIGURE 4.14 — Comparaison des efficacités expérimentales et simulées pour une géométrie
SG500 en contact.

En pratique, la simulation par MCNPX des efficacités a partir d'un étalon permet de
calculer les coeflicients de correction de pic-somme pour le méme étalon. C’est le ratio de
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Pefficacité simulée (vraie) sur celle mesurée. La justesse de la correction est conditionnée par
la qualité de la simulation (table 4.2).

E(keV) 59 88 122 136 165 320 391 514 661 898 1173 1332 1836

Ecart relatif (%) | 0,2 1,03 2,6 22 6,1 21 28 25 27 94 57 68 128

TABLE 4.2 — Ecart relatif entre 'efficacité simulée par MCNPX et 'efficacité expérimentale.

L’écart entre ’expérience et la simulation est due aux effets de sommation qui se traduisent
par I'apparition des pics ”virtuels” dans le spectre (912 keV et 1850 keV). Malgré les écarts
entre les points simulés et expérimentaux, les efficacités sont dans les barres d’erreurs. Il est
nécessaire de souligner que les efficacités simulées se trouvent en général au-dessus des points
expérimentaux. En faisant confiance a la simulation, ceci laisse a penser que l'incertitude sur
Iactivité de 1’étalon est probablement surestimée. Les valeurs des efficacités des corrections
de pic-somme ainsi obtenues sont résumées dans la table 4.3. Les facteurs de correction de
pic-somme sont donnés dans la derniére colonne. L’erreur sur efficacité expérimentale tient
compte de 'erreur sur ’activité et sur la surface du pic d’absorption totale.

Radionucléide E(keV) eeap (%) emenpx (%) F.PS

241 Am 59 4,15 0,21 4,16 1,00
109¢q 88 4,17 0,21 4,22 1,01
57Co 122 4,12 £0,20 4,01 0,99
136 4,06 £0,20 3,97 0,98

139Ce 166 3,35 £0,16 3,55 1,06
S1Cr 320 2,02 £0,10 2,07 1,02

138 391 1,76 +0,06 1,71 1,00
85Gr 514 1,28 +0,06 1,31 1,02

137Cs 661 1,11 40,05 1,10 1,00
88y 898 0,77 +0,04 0,84 1,09

50Co 1173 0,65 £0,03 0,68 1,06
1332 0,58 £0,03 0,62 1,07

88y 1836 0,42 +0,02 0,47 1,13

TABLE 4.3 — Comparaison des efficacités expérimentales et simulées par MCNPX et les fac-
teurs de correction de PS pour I’étalon SG500 au contact.

Mis a part la bonne connaissance des dimensions des différents constituants du détecteur,
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les erreurs dues a la simulation sont essentiellement d’ordre statistique. Ce probleme est
contournée par l'augmentaion du temps de calcul. La multiplication de ces coefficients par
Pefficacité expérimentale fournie l'efficacité corrigée des effets de pic-somme.

4.6 Code ETNA

Le code ETNA (Efficiency Transfer for Nuclide Activity measurements) a été développé
par le Laboratoire National Henri Becquerel (LNHB) pour répondre a la problématique
rencontrée en spectrométrie v pour les corrections des pertes de comptages dues aux pics-
sommes. Les étalons sont indisponibles pour les différentes matrices et différentes géométries
pour réaliser les analyses quantitatives fines de la radioactivité. Il est & rappeler que pour
les mesures de faibles activités, I’échantillon doit étre positionné le plus proche possible du
détecteur, ce qui engendre le phénomene de pic-somme.

ETNA est un outil basé sur des formules analytiques permettant le calcul du rendement
pour des conditions de mesure différentes de celles de 1’étalonnage. On parle de transfert
de rendement. Il tient compte des variations des parametres géométriques de I’ensemble
source-détecteur. L utilisation de ce logiciel a permis de calculer les coefficients de correction
des effets de pic-somme. En outre, il permet d’améliorer la précision des analyses quantitatives.

Son utilisation requiert 'introduction dans la base de données des courbes de rendement
total et de rendement d’absorption totale. Le rendement total est le rapport du nombre
d’évenements enregistrés dans tout le spectre au nombre de photons émis par la source. Le
rendement d’absorption total est défini comme étant le rapport du nombre d’évenements
enregistrés sous le pic d’absorption totale correspondant a une énergie F;, par le nombre de
photons i émis par la source.

ETNA offre deux fagons de calculer les coefficients de correction de pic-somme. Le calcul
simple est une procédure qui considere une source volumique comme une source ponctuelle ;
ainsi les facteurs de correction obtenus sont sous-estimés. La procédure de calcul complet
tient compte de la totalité du volume de la source par intégration. Il considere aussi toute la
complexité du schéma de niveaux. Cette méthode [Lépy 2012] nécessite des temps de calcul
considérables.

Les incertitudes a considérer représentent 10 % sur le facteur de correction [Lépy 2010)]
i.e., si un facteur de correction est de 15 %, elles entrainent une erreur de 1,5 % sur cette valeur.

L’utilisation d’ETNA nécessite 'utilisation de sources mono-énergétiques afin d’établir les
deux parametres qui manquent a la base de données de ce programme (paragraphe précédent).
La modélisation est inévitable pour pallier la non disponibilité de ces sources. MCNPX offre
cette possibilité de simuler pic par pic et donc de se substituer aux sources mono-énergétiques.
Par conséquent on peut déterminer les valeurs du rendement total et du rendement d’absorp-
tion totale [Dziri 2012]. La figure 4.15 représente les spectres mono-énérgetiques simulés par
MCNPX.
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FIGURE 4.15 — Spectre de ’étalon non corrigé pour les effets de sommation (rouge) & comparer
avec le spectre simulé (bleu). Les autres spectres représentent les raies de ’étalon simulé par
MCNPX séparément pour se substituer aux sources mono-énergétiques.

4.7 Code GESPECOR

Le code Germanium Spectrometry Correction a été développé dans le cadre d’une
collaboration entre I’Allemagne et la Roumanie [Sima 2001]. Il est commercialisé dans ’en-
vironnement Windows par la société CID Media GmbH [Media 2007]. Il a été congu pour le
calcul des efficacités d’absorption totale, des coefficients de correction pour ’auto-absorption
et des effets de pic-somme dans ’échantillon mesuré. Les algorithmes ont été développés
pour faire des calculs rapides par des simulations Monte Carlo. Le calcul d’efficacité pour
une énergie donnée est rendu possible par la méthode de transfert d’efficacité en se basant
sur des modeles du détecteur et des processus physiques d’interactions bien définis.

Le nombre de photons émis par la source, 'interaction des photons dans 1’échantillon, 'inter-
action dans le cristal et dans les différents compartiments de détecteur, sont des parametres
intégrés dans le programme pour évaluer 'efficacité pour les différents rayonnements.

Dans ce travail nous avons utilisé la version 4.2. Pour le calcul des coefficients d’auto-
absorption, GESPECOR utilise trois procédures :

Standard : les coefficients d’atténuation linéaires utilisés sont théoriques (pris dans la
base de données du code); ils sont liés & la densité de I’échantillon d’une part et a celle de
I’étalon d’autre part.

Modifiée : cette procédure est nécessaire lorsque la composition élémentaire de 1’échantillon
est inconnue. Les coefficients d’atténuation linéaires sont déterminés expérimentalement
(méthode de transmission). La différence avec la procédure standard réside dans la nécessité
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d’introduire les coefficients d’atténuation par I'utilisateur.

Spéciale : c’est la procédure la plus précise. Des calculs Monte Carlo indépendants
sont effectués sur la matrice de 1’étalon et de I’échantillon et pour chaque énergie. Cette
méthode est gourmande en temps de calcul. C’est une procédure qui est utilisée lorsqu’on
veut atteindre une grande précision. Elle est aussi utilisée dans le cas des échantillons massifs
émettant des photons de faibles énergies.

Le calcul des coefficients de correction de pic-somme peut se faire par deux méthodes
distinctes et dans des cas précis [Sima 2001] :

Standard : c¢’est une méthode basée sur un calcul Monte Carlo et utilisée par défaut.
Elle est applicable & toutes sortes de détecteurs. Contrairement a la méthode décrite pour
I’auto-absorption, des calculs Monte Carlo sont effectués indépendamment pour chaque
situation et pour chaque énergie. Ceci explique le temps long nécessaire aux calculs.

Analytique : cette méthode est réservée exclusivement pour des détecteurs puits. Elle
est basée sur des formules analytiques associées aux valeurs expérimentales de 'efficacité de
rendement total et de rendement d’absorption totale.

Les erreurs associées aux coefficients de correction de ’auto-absorption sont de l'ordre de
5 % entre 50 et 100 keV. Dans le cas du calcul des coefficients de correction de pic-somme et
pour des détecteurs puits, les erreurs sont de 'ordre de 3 % pour des schémas de décroissance
simples (une cascade), contre 5 & 10 % pour des schémas de décroissance plus complexes. Pour
les autres géométries de détecteurs, I’erreur associée au calcul de efficacité peut s’étaler de
2 a5 % selon le domaine d’énergie.
La qualité et les erreurs de la simulation sont liées a la géométrie et la densité de la source,
aux dimensions du détecteur, aux erreurs statistiques et a la définition physique du modele (
collection de charge, zones mortes,...).

4.7.1 Comparaison MCNPX, ETNA et GESPECOR

La simulation par MCNPX du rendement d’absoption totale et du rendement total permet
de compléter et d’utiliser le logiciel ETNA. GESPECOR a été utilisé pour vérifier et valider
les résultats ainsi obtenus par MCNPX et ETNA.

Les différentes valeurs de l'efficacité obtenues par les trois méthodes proposées sont
représentées sur la figure 4.16. Un zoom sur les énergies qui sont affectées par le PS montre
un bon accord entre les trois outils. Ces valeurs ont été obtenues par la multiplication des
efficacités expérimentales non corrigées par les coefficients obtenus par ETNA et MCNPX.
Cependant, GESPECOR offre deux alternatives : calcul de l'efficacité non affectée par le
phénomene de PS ou le calcul des coefficients de correction. Dans ce dernier cas, il suffit de
multiplier par lefficacité expérimentale. La table 4.4 récapitule les facteurs de correction de
PS obtenus par les trois méthodes pour I’étalon SG500 au contact du capot du détecteur. 11
y a un tres bon accord entre ces méthodes.
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FI1GURE 4.16 — Comparaison des efficacités corrigées par les coefficients de correction de PS
déterminés par les trois méthodes sus-citées. Le zoom sur la fin du spectre montre un bon

accord entre les trois méthodes.

Radionucléide E(keV)

F

E

E

CMCNPX CETNA CGESPECOR

241 Am 59 1,00 1,00 1,00
109¢q 88 1,01 1,00 1,00
5Co 122 0,99 1,00 1,00
136 0,98 0,98 1,02

139Ce 166 1,06 1,11 1,08
S r 320 1,02 1,00 1,00
1138n 391 1,00 1,00 1,00
85Gr 514 1,02 1,00 1,01
137Cg 661 1,00 1,00 1,00
8y 898 1,09 1,10 1,08
60Co 1173 1,06 1,10 1,07
1332 1,07 1,10 1,07

83y 1836 1,13 1,12 1,09

TABLE 4.4 — Facteurs de correction F, obtenus par les trois méthodes pour 1’étalon SG500 au
contact d’un détecteur planaire de 118 em3.
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4.7.2 Validation expérimentale des différentes méthodes

A partir de chlorure de potassium (KCl), on a préparé une source de °K (émission
d’un v a 1460 keV non affecté par le PS) pour étre compté dans les mémes conditions que
I’étalon, i.e. flacon SG500, matrice eau, échantillon placé au contact du détecteur. L’activité
de la source préparée est de 1748 + 41 Bq/L. Deux mesures distinctes sont effectuées par
spectrométrie v afin de retrouver cette valeur. La premiere est réalisée avec une courbe
d’efficacité qui ne tient pas compte des corrections de pic-somme i.e. en utilisant la courbe
d’efficacité expérimentale obtenue par I’étalon cité plus haut. L’activité ainsi mesurée est de
1915 + 44 Bq/L. La seconde mesure est obtenue par la courbe d’efficacité corrigée des effets
de pic-somme en utilisant les coefficients donnés par ETNA. L’activité obtenue est de 1780
+ 42 Bq/L. Un écart d’environ 10 % pour l'activité mesurée sans la correction de pic-somme
contre 2 % avec la correction de la courbe d’efficacité (figure 4.17). Cette large différence est
attendue car Defficacité pour le “°K nécessaire au calcul de 1’activité est interpolée dans une
zone de la courbe ou 'efficacité est la plus affectée par I'effet de pic-somme. Par conséquent,
cette sous-estimation de l'efficacité implique une sur-estimation de I'activité.

0.9 i i :
—e— Expérience
—o— ETNA
0.7 88y GESPECOR ||
x
< 0.6
0.5 R
04| -
| | | |
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1 1.2 14 1.6 1.8
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FIGURE 4.17 — Validation des simulations par une source SG500 de “°K. A 1’énergie 1460 keV
I’efficacité est interpolée sur la partie quasi-linéaire des courbes d’efficacité.

Il est utile de rappeler que le coefficient représentant la partie linéaire du polynome des
efficacités expérimentales est sous-estimée par rapport aux autres méthodes utilisées pour la
correction. La partie de la courbe d’efficacité entre 898 et 1836 keV correspond a la région ou
sont concentrés tous les émetteurs v de ’étalon affectés par le PS.

Suite & ces corrections et pour des raisons pratiques, l'ajustement (par la méthode des
moindres carrés) est réalisée sur les valeurs logarithmique du rendement. Une fonction poly-
nomiales apolog régit la variation de 'efficacité en fonction de 1’énergie :
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In(e(E))=> a;-In(E) (4.18)
0

Dans la table 4.5 sont données les valeurs des coefficients des polynomes obtenus par le
calcul (MCNPX, ETNA et GESPECOR) comparés & ceux de l'expérience sans corrections
de pic-somme. A cause de la paramétrisation en polynéme d’ordre 4 d’une exponentielle, les
valeurs numériques calculées de D'efficacité sont sensibles au nombre de digits, ce qui explique
ce nombre important apres la virgule avec une erreur de l'ordre de 5% pour chacun des
coefficients.

Coefficient Expérience MCNPX ETNA GESPECOR

a 37,327 -36,105  -44,270 -37,178
a1 25,363 24,436 30,172 25,190
as -5,9559  -5,6832  -7,1720 -5,8817
as 0,59774  0,56104  0,73062  0,58463
as -0,022404 -0,020509 -0,027669  -0,021580

TABLE 4.5 — Coefficients du polynéme d’ordre 4 obtenus a partir de la fonction apolog.

4.8 Influence de la géométrie et de la distance sur le PS

Pour élargir I’étude du phénomene de pic-somme, d’autres géométries ont été étudiées en
utilisant les mémes principes décrits précédemment. La variation de I'angle solide dépend du
dispositif expérimental. En pratique, la variation de la distance source-détecteur est limitée
par le blindage en plomb entourant le détecteur et les supports dédiés au placement des
sources étendues. Le dispositif expérimental étudié offre la possibilité de positionner la source
a trois distances sans déborder du blindage en plomb. Des supports en PVC (polychlorure
de vinyle) sont usinés a cet effet. L’éloignement de la source est nécessaire pour accommoder
I’activité des sources tres actives, ce qui permet aussi de réduire le temps mort. Les résultats
obtenus par MCNPX sont comparés aux mesures expérimentales.

4.8.1 Géométrie SG500 a 4,5 et 6,5 cm du détecteur

La réduction de I'angle solide se répercute directement sur l'efficacité d’une part et I'im-
portance de la correction du phénomeéne de pic-somme d’autre part. Sur les deux figures 4.18,
4.19 sont tracées les efficacités en fonction de ’énergie. A 4,5 cm, Defficacité avoisine 1,7 % a
basse énergie (j 100 keV) et 1,2 % & 6,5 cm. Les écarts entre la simulation et ’expérience sont
donnés pour chaque efficacité par les croix noires dans l'insert. Ces écarts sont importants
vers la fin de la courbe ou sont concentrés les radioéléments affectés par le PS.

En éloignant de I’échantillon de 2 cm supplémentaires (a 6,5 cm), les écarts sont réduits
presque de moitié pour certaines énergies comme pour les pics a 1836 keV et a 898 keV de I’
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FIGURE 4.18 — Efficacités simulées et expérimentales d’'un SG500 a 4,5 cm et leurs écarts dus
au effets de PS.
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FI1GURE 4.19 — Efficacités simulées et expérimentales d’'un SG500 a 6,5 cm et leurs écarts dus
au effets de PS.
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88Y. Les facteurs de correction fournis par MCNPX et ETNA sont rapportés dans la table 4.6.

SG500
MCNPX ETNA
Radionucléide | E(keV) | contact ‘ 45mm ‘ 65mm | contact ‘ 45mm ‘ 65mm

24 Am 59 1,00 1,00 1,00 | 1,00 1,00 1,00
109¢d 88 1,00 099 1,02 | 1,00 1,00 1,00
5TCo 122 097 1,00 1,02 | 1,00 1,02 1,01
136 0,98 1,02 1,00 | 0,98 0,98 0,98

139Ce 166 1,06 1,03 1,03 | 1,11 1,03 1,02
SlCy 320 0,98 - 1,00 | 1,00 1,01 1,00
138 391 0,97 1,02 1,00 1,00 1,00 1,00
858y 514 1,02 1,00 1,00 | 1,00 1,00 1,00
137Cs 661 1,00 1,00 1,00 | 1,00 1,00 1,00
88y 898 1,09 1,06 1,03 | 1,00 1,05 1,04
50Co 1173 1,06 1,03 1,02 | 1,10 1,04 1,02
1332 1,07 1,05 1,02 | 1,00 1,04 1,02

88y 1836 1,13 1,08 1,05 1,12 1,06 1,03

TABLE 4.6 — Correction des effets de pic-somme sur le détecteur BEGe.

4.8.2 Géométrie SG50

Contrairement a la géométrie SG500, I'utilisation d’un flacon SG50 permet de réduire les
effets de 'auto-absorption, mais a pour conséquence 'augmentation des probabilités des effets
de somme par I’augmentation de I'angle solide.

4.8.2.1 SGb50 au contact du détecteur

Le dispositif expérimental est similaire a celui décrit pour la géométrie SG500. La différence
principale réside dans le support utilisé. En effet, un support de polyéthylene est utilisé pour
maintenir I’échantillon sur I’axe du détecteur. La figure 4.20 illustre un schéma simplifié du
dispositif expérimental. Les écarts constatés refletent I'importance du phénomene de pic-
somme qui excede 20% pour certains pics.

4.8.2.2 SG50 a 4,5 et 6,5 cm du détecteur

L’ajout d’'un support éloigne la source de 4,5 cm du détecteur. Cela engendre une baisse
de Defficacité accompagnée de la diminution de la correction des effets de PS (figure 4.21).
A une distance de 6,5 cm (figure 4.22), les sommations yX sont réduites. Il en résulte une
diminution du facteur de correction d’une maniere significative pour les radio-isotopes qui
se désintegrent par capture électronique. Les simulations MCNPX et ETNA fournissent des
facteurs de correction nettement plus faibles que ceux relatifs a la géométrie au contact du
détecteur (tableau 4.7).
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contact du détecteur, centrée par le support en PVC. A droite : comparaison entre la courbe
d’efficacité expérimentale et simulée par MCNPX avec les écarts entre les deux efficacités dus
au effets de PS.
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F1GURE 4.21 — Comparaison entre les efficacités expérimentales et simulées pour un SG50
positionné a 4,5 cm et leurs écarts dus au effets de PS.

Cette étude est généralisée a tous les radioéléments contenus dans la base de données
d’ETNA. Au total, quelques 200 radioi-sotopes sont corrigés pour chacune des géométries
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FIGURE 4.22 — Comparaison entre les efficacités expérimentales et simulées pour un SG50
positionnée a 6,5 cm et leurs écarts dus au effets de PS.

Correction totale
SG50
MCNPX ETNA
Radionucléide | E(keV) | contact ‘ 45mm ‘ 65mm | contact ‘ 45mm ‘ 65mm

241 Am 59 1,00 1,00 1,00 1,00 1,00 1,00

109¢q 88 1,01 1,00 0,99 1,00 1,00 -
57Co 122 0,98 0,98 0,98 1,07 1,06 1,03
136 0,99 098 1,02 | 0,99 0,99 0,99
139Ce 166 1,14 1,05 1,03 1,13 1,04 1,03
S1Cr 320 1,00 1,01 - 1,01 1,02 1,01
138n 391 1,00 1,04 1,02 | 1,00 1,00 1,00
85Sr 514 1,01 - - 1,00 1,00 1,00
137Cg 661 1,00 1,00 1,00 | 1,00 1,00 1,00
88y 898 1,14 1,06 1,04 1,20 1,08 1,05
60Co 1,16 1,10 1,05 1,13 1,04 1,03 1,02
1,02 1,19 1,11 1,02 | 1,14 1,04 1,03
88y 1,03 1,26 1,12 1,02 1,23 1,09 1,05

TABLE 4.7 — Correction des effets de pic-somme sur le détecteur BEGe.

SG500 et SG50 positionnées au contact du détecteur BEGe. La table 4.8 résume quelques
radionucléides qui posent des problemes de coincidence de pics pour les mesures de routine
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et qui sont utilisés pour 1’étalonnage en spectrométrie gamma. Dans ’annexe C sont donnés
les coefficients de correction de pic-somme pour des radionucléides en géométries SGH00 et

SG50 positionnées au contact du détecteur.
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Correction de pic-somme

Radionucléide | E(keV) | SG500 | SG50 | E(keV) | SG500 | SG50
152y 192,6 | 1,32 | 1,45 | 674,677 | 1,30 | 1,44
20941 | 1,35 | 1,49 | 678,625 | 1,33 | 1,49
271,131 | 1,41 | 1,60 | 70325 | 1,33 | 1,51
315,174 | 1,44 | 1,66 | 712,845 | 1,30 | 1,43
32483 | 1,21 | 1,29 | 764,902 | 1,20 | 1,30
344279 | 1,10 | 1,13 | 778,907 | 1,15 | 1,22
351,66 | 1,31 | 1,44 | 794,81 | 1,32 | 1,48
367,79 | 1,34 | 1,49 | 930,58 | 0,80 | 0,72
3879 | 1,31 | 1,44 | 937,053 | 1,32 | 1,48
411,117 1,25 | 1,37 | 974,09 | 1,13 | 1,18
440,86 | 1,21 | 1,28 | 990,19 | 1,33 | 1,51
482,31 | 1,32 | 1,46 |1089,741| 1,13 | 1,20
493,509 | 1,41 | 1,62 |1109,178| 1,00 | 0,99
496,39 | 1,21 | 1,28 | 1206,11 | 1,05 | 1,07
503,475 | 1,30 | 1,44 |1261,349| 1,07 | 1,11
520,228 | 1,32 | 1,46 |1299,148 | 1,15 | 1,22
526,882 | 1,33 | 1,49 | 1314,7 | 1,00 | 1,00
534,246 | 1,21 | 1,28 | 1348,1 | 1,14 | 1,21
557,91 | 1,31 | 1,44 | 1605,61 | 0,84 | 0,78
586,266 | 1,22 | 1,31 | 16436 | 0,01 | 0,01
2l4pp 53,277 | 1,16 | 1,26 | 351,932 | 1,00 | 1,00
205,642 | 1,15 | 1,21 462 1,16 | 1,23
241,997 | 1,01 | 1,02 | 48043 | 1,01 | 1,02
258,87 | 1,13 | 1,19 | 487,09 | 1,15 | 1,23
2748 | 1,15 | 1,23 | 533,66 | 0,90 | 0,86
295224 | 1,00 | 0,99 | 53841 | 1,14 | 1,22
30526 | 1,22 | 1,33 | 543,81 | 1,15 | 1,24
314,32 | 1,36 | 1,53 | 580,13 | 1,14 | 1,22
32383 | 1,38 | 1,56 | 785,96 | 1,01 | 1,01
839 0,92 | 0,88
1B34Cs 2428 | 1,29 | 1,40 | 795,84 | 1,16 | 1,22
326,55 | 1,37 | 1,51 | 801,93 | 1,25 | 1,35
4755 | 1,26 | 1,36 | 1038,55 | 1,08 | 1,09
563,23 | 1,28 | 1,39 | 1167,92 | 0,95 | 0,92
569,32 | 1,28 | 1,39 | 1365,16 | 0,89 | 0,85

604,69 | 1,16 | 1,21

TABLE 4.8 — Valeurs des corrections de PS obtenues par ETNA pour 1''52Eu, 1'’>4Pb et I''34Cs
dans les deux géométries SG50 et SG500 au contact.
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4.9 Etude du pic-somme avec un détecteur coaxial

Le détecteur coaxial du laboratoire est un GeHP de type p (intrinseque) répertorié sous le
nom INTER. C’est un détecteur de forme cylindrique, ayant sur toute la surface des contacts
de type N faits par une diffusion de Li. Le second contact est de type p réalisé par une
implantation ionique. Le détecteur est positionné horizontalement (figure 4.23) configuration
non standard. La contrainte majeure avec cette position horizontale est la non compatibilité
des programmes (ETNA et GESPECOR) pour le calcul des coefficients de pic-somme. La
simulation Monte Carlo permet donc de contourner une partie du probleme.

1mmJ/

e

s 27mm
= 51mm
3mm 12Amm Z0mm
e — - 42mm ———
Imm |
i P L3Dmm$ Pmm
Smm L I

135mm

FIGURE 4.23 — Schéma et dimensions du détecteur INTER.

4.9.1 Description de I’expérience
4.9.1.1 Sources ponctuelles

Pour caractériser la fonction de réponse du détecteur, on a mesuré et simulé des sources
ponctuelles mono et multigamma. Le détecteur est composé d’un cristal cylindrique d’un
volume actif d’environ 80 cm3. Les dimensions du cristal sont un diametre de 51 mm et une
longueur de 42 mm avec une zone morte de 1 mm. Le trou sur 'axe fait 27 mm de profondeur
avec un diametre de 12 mm. Un holder d’aluminium de 1,5 mm d’épaisseur maintient le
cristal. Le capot est un cylindre d’aluminium d’un diametre de 70 mm, d’une longueur de
135 mm et d’une épaisseur de 1 mm et faisant office de la fenétre d’entrée. Les figures 4.24
et 4.25 montrent le dispositif simulé.
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FIGURE 4.24 — Visualisation 3D du dispo- FIGURE 4.25 — Visualisation 3D du dispo-
sitif mis en place pour une source ponc- sitif mis en place pour une source ponc-
tuelle simulé par MCNPX. tuelle simulé par GEANT4.

Les sources de '37Cs, de °Co et de '33Ba sont positionnées & 10 cm de la fenétre d’entrée.
Les courbes d’efficacité sur la figure 4.26 correspondent aux efficacités expérimentales et si-
mulées par MCNPX et GEANTA4.
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FIGURE 4.26 — Courbes d’efficacités obtenues pour le détecteur INTER, par mesure et par
simulations MCNPX et GEANTA4. La courbe en pointillé représente la tendance.

4.9.1.2 Sources étendues

Afin de maintenir les sources volumiques au contact du détecteur, des supports en PVC
ont été utilisés comme représentés sur la figure 4.27. Le tout est confiné dans un blindage en
plomb.
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FIGURE 4.27 — A gauche : dispositif simulé par GEANT4. Au milieu : visualisation du dispo-
ditif expérimental simulé par MCNPX. A droite : positionnement de la source visualisé par
Vised.

Pour l’étalonnage du détecteur, ’étalon SG500 est utilisé. Les mémes émetteurs v sont
affectés par l'effet de PS & savoir le %°Co et le 88Y. La table 4.9 indique les efficacités ainsi
que les corrections apportées par la simulation MCNPX et GEANT4.

Radioélément E(keV) epxp(%) emcnex (%) egeant(%) femonpx feGEANT  feréférence

88y 898 0,34 40,01 0,35 0,35 1,03 1,03 1,04
60Co 1173 0,28+0,01 0,28 0,29 1,00 1,03 1,02
60Co 1332 0,25+0,01 0,25 0,26 1,00 1,04 1,02
88y 1836 0,19 +0,01 0,20 0,19 1,05 1,00 1,04

TABLE 4.9 — Comparaison des efficacités et estimation du coefficient de correction de pic-
somme par MCNPX et GEANTA4. Les erreurs sont calculées pour 1o.

Les wvaleurs représentées dans cette table sont comparées aux valeurs références

[Le Petit 2002] qui sont obtenues dans des conditions quasi-similaires au cas présenté ici.
Les deux codes Monte Carlo fournissent des facteur de corrections compatibles.
Les simulations d’une source ponctuelle de '33Ba avec GEANT4 et MCNPX montrent un bon
accord avec 'expérience (rouge). Le décallage des spectres simulés permet une meilleure vi-
sualisation des hauteurs des pics d’absorption totale (figure 4.28). En faisant varier le volume
de la source, les efficacités sont différentes de celles obtenues par MCNPX et par la mesure.
En plus de la fonction de réponse a basse énergie, la forme du spectre montre des pertes
d’impulsions dans le fond Compton par rapport a la mesure (figure 4.29).
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FIGURE 4.28 — Source de !33Ba ponctuelle mesurée et simulée, positionnée & 10 cm du
détecteur. Les pics simulés sont décalés vers la gauche.
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FIGURE 4.29 — Etalon SG500 multigamma mesuré et simulé, positionné au contact du
détecteur. A basse énergie le fond Compton simulé est sous-estimé.

On observant de plus pres les spectres, on réalise que les simulations avec MCNPX repro-
duisent plus fidelement les pics d’absorption totale en particulier, et le spectre expérimental en
général, contrairement au spectre (vert) obtenu par GEANT4 (version 4.9.4, basses énergies
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inclus). Cette différence est probablement liée a la facon dans laquelle sont traités les pro-
cessus du transport des photons et des particules dans I’échantillon d’une source étendue et
I’environnement du détecteur par les deux codes. On peut aussi mettre en avant le traitement
par GEANT4 des atténuations dans la matrice des sources volumiques. Par manque de temps,
on n’a pas pu approfondir et comprendre les raisons de ce décalage. Cependant, John Alison
de 'Université de Manchester avait souligné concernant GEANT4 que plusieurs processus
sont bien compris a I'image des processus électromagnétiques, bremsstrahlung, production de
paire, diffusion Compton,.... Au-dessous de quelques keV, la simulation dans cette zone est
complexe [Agostinelli 2003] ce qui peut étre une source d’erreur en soit.
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4.10 Conclusions

Pour la correction du phénomene de pic-somme sur un détecteur GeHP planaire (BEGe),
on a calculé les coefficients de correction pour les géométries SG50 et SG500 au contact de
ce dernier, et pour des radio-isotopes qui sont répertoriés dans la base de données du logiciel
ETNA. Elle est complétée par le rendement d’absorption totale et le rendement total simulés
par MCNPX. La figure ci-dessous (figure 4.30) montre certains des 244 radio-isotopes
corrigés des effets de pic-somme pour les géométries SG50 et SG500 positionnées au contact
du détecteur BEGe.

F1GURE 4.30 — Représentation de certains radio-isotopes corrigés des effets de pic-somme sur
la charte des nucléides. Ils sont représentés en blanc.

La caractérisation précise du systeme de détection, la nature de la source, et les inter-
actions photon-matieére, nous ont permis d’évaluer les coefficients de correction des effets
de pic-somme pour corriger et améliorer les analyses quantitatives des échantillons mesurés
par spectrométrie ~y. Il ressort de cette étude que les coefficients de correction de pic-somme
peuvent atteindre des valeurs supérieures a 30 %.

L’objectif qui est de corriger les effets de pic-somme sans utiliser plusieurs sources
mono-énergétiques au préalable est atteint. Ces corrections permettent un étalonnage plus
précis de la chaine de mesure. Néanmoins, certains cas méritent des précisions. Si des
radioéléments qui font 'objet de pic-somme sont utilisés pour ’étalonnage de la chaine de
mesure, et que ces mémes radioéléments se trouvent dans un échantillon a analyser, les effets
de pic-somme sont négligeables [Gilmore 2008].

Dans certains cas de la capture électronique et de la conversion interne, des rayons X
sont émis lors du réarrangement du cortege électronique. Généralement, ces radioéléments
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subissent les effets de pic-somme vX et XX. Cependant on s’est rendu compte que la
correction a apporter est tres faible voire négligeable. En effet, a cause du volume de I’étalon
et des différents matériaux traversés, les X peuvent étre totalement absorbés ou atténués. La
nature et I’épaisseur de la fenétre d’entrée sont les causes déterminantes de 'importance de
la correction de pic-somme.

Un autre cas qui mérite d’étre souligné est le 7Co. La désintégration de ce radioélément
émet en cascade des photons de 14 et 122 keV. Néanmoins il n’est pas nécessaire d’apporter
des corrections. Une des explications est liée a la durée de vie longue des niveaux excités
qui est de I'ordre d’une centaine de nanosecondes pour le 14 keV et d’une dizaine de ns
pour le 122 keV. La longue vie de ces niveaux se traduit par une faible probabilité que les
deux photons soient détectés ensemble dans la fenétre de résolution temporelle du détecteur,
contrairement a certains autres radioéléments qui sont présents dans ’étalon en particulier
et les échantillons en général.

Le '99Cd décroit par une capture électronique, suivi par 1’émission d’un rayonnement
X de I’Ag. Le rayonnement v (88 keV) émis est attribué a 1’état ™ Ag de 39,6 s de durée
de vie. Cela se traduit par un retard d’émission du rayonnement = et donc l'absence de
coincidence avec les X de I’'argent. Ce méme raisonnement est aussi vrai pour le 113Sn.

Certains cas particuliers des effets de pic-somme méritent qu’on s’y attarde. Lors de
la désintégration 37, les photons de 'annihilation sont émis en opposition, ce qui rend la
probabilité de les détecter ensemble faible. Cependant, ces photons peuvent étre détectés
avec un autre (cas du ?2Na). Dans certaines situations (parois minces du flacon, fine zone
morte et une faible auto-absorption), le rayonnement de freinage [Korun 2010] peut étre
détecté en coincidence avec une émission -, ainsi des impulsions seront enregistrées tout au
long du spectre.

La notion de corrélation n’a pas été mentionnée dans ce travail [McCallum 1975], car le
grand angle solide de comptage rend les coefficients de corrélation voisins de I'unité. Lorsque
la corrélation entre deux ~ est faible, son effet est négligeable [Le Petit 2002].

Il est utile de signaler que pour les deux détecteurs utilisés dans ce travail, I'effet de pic-
somme est moins important pour le détecteur coaxial avec une zone morte d’environ 1 mm
d’épaisseur et un capot d’aluminium de la méme épaisseur. Les photons de faible énergie sont
atténués avant d’atteindre le cristal. Les sommations de type vX sont négligeables, contraire-
ment au détecteur planaire décrit dans la premiere partie de cette these. En pratique, d’autres
coincidences peuvent se manifester, en ’occurrence des rayonnements 5 avec leur bremsstrah-
lung. Pour en tenir compte, les calculs dévéloppés dans ce chapitre doivent étre adaptés. Dans
le cas du détecteur coaxial de type p utilisé ici, son épaisse zone morte constitue un écran
supplémentaire pour absorber ces rayonnements. Dans d’autres cas, des écrans peuvent étre
positionnés entre la source et le détecteur afin de les atténuer.

Compte tenu de cette étude, le coaxial de type P est priviligié pour minimiser les effets de
sommation. Cependant, le calcul des coefficients de correction pour le détecteur planaire et
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pour les radioéléments couramment mesuré, offre le choix de I'utilisation pour I'un ou 'autre
de ces deux détecteurs.

La faible statistique et la mauvaise déconvolution des pics peuvent étre a l'origine de la
sur-estimation et de la sous-estimation des facteurs de correction de pic-somme. Le cas du
85Sr avec I’émission d’'un photon & 514 keV et le pic d’annihilation & 511 keV en est un exemple.

Les effets de pic-somme augmentent avec la diminution du volume de la source. Le choix
de ce volume est basé sur différents criteres. Dans le cas de faibles activités, ou I'objectif est
d’atteindre les limites de détection, un SG500 est préviligié. Inversement, si 'activité de la
source est relativement intense, il est préférable d’utiliser un SG50 pour éviter d’augmenter
le temps mort et limiter les empilements (pile-up) qui affectent considérablement 1'efficacité
de détection (perte de comptage).

L’autre aspect qu’il ne faut pas négliger et celui de 'auto-absorption. En effet, pour des
matrices d’échantillons différentes de celles de ’étalon et pour des faibles énergies, I'auto-
absorption influe sur le rendement de détection et introduit un biais dans le calcul de I'ac-
tivité. Pour compléter I’étude de 'effet de pic-somme, le prochain chapitre est consacré aux
phénomenes d’auto-absorption. Au terme de cette étude, les facteurs déterminants de la spec-
trométrie v seront corrigés et intégrés dans les déterminations de routine de l'activité de
I’échantillon.
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5.1 Introduction

L’auto-absorption est un facteur déterminant en spectrométrie . Il se manifeste par des
pertes d’impulsions et la sous-estimation de I'efficacité pour un rayonnement v d’une énergie
donnée. Il dépend de I’énergie incidente, de la densité de ’échantillon, de son volume et du
nombre atomique Z du milieu (matrice) [Bolivar 1997]. Il concerne les échantillons qui ont des
propriétés différentes de celles de I’étalon. Afin de prendre en considération les pertes causées
par ce phénomene, il est nécessaire de corriger la surface du pic d’absorption totale. L’auto-
absorption concerne les photons qui n’atteignent pas le détecteur a cause de leur atténuation
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dans la matrice elle-méme, les conteneurs ou bien les capots des détecteurs [Dziri 2012]. Dans
ce chapitre, on mettra 'accent sur la contribution de la composition chimique dans les pertes
de comptage pour des énergies inférieures a 100 keV [Dziri 2013al.

5.2 Meéthodes de correction

Plusieurs études ont été proposées pour la correction des effets de I’auto-absorption. La
méthode théorique développée par Appleby et al. [K 1992] consiste & calculer le coefficient de
correction en utilisant les facteurs d’atténuation. Il s’agit du rapport du facteur d’atténuation
d’un photon dans I’étalon & celui de I’échantillon. Cette méthode nécessite la connaissance du
coefficient d’atténuation linéique des échantillons mesurés. D’autres méthodes expérimentales
[Bouisset 1999, Nachab 2003] ou simulations Monte Carlo sont aussi dévéloppées afin de cor-
riger I’auto-absorption.

5.2.1 Méthode de transmission

Cette méthode a été développé par Cutshall et al. [Cutshall 1983]. L’auto-absorption est
I'atténuation qu’exerce un volume de matiere sur sa propre émission de photon. Le facteur
d’auto-absorption F.;: lors de la mesure d’un étalon ou d’un échantillon, comparé a une
mesure analogue sans matiere, ne dépend que des aspects géométriques de détection.
L’utilisation de cette méthode nécessite la validité de deux hypotheses : la premiere est que
le volume de la source soit homogeéne en ses éléments, sa densité p (par abus de langage,
c’est la masse volumique) et sa concentration en activité. La deuxiéme hypothese est que le
parcours des photons soit normal a 1’échantillon et au détecteur. L’exactitude de 'hypothese
d’homogénéité dépend de la préparation de I’étalon ou de I’échantillon. Celle sur la trajectoire
est plus approximative. Le rapport du parcours parallele & I’axe et le parcours oblique est le
cosinus de leur angle. Cette hypothese est d’autant plus vraie que 1’échantillon est positionné
loin du détecteur. En effet, a grande distance, I’angle solide est quasiment le méme quel que
soit le point d’émission dans la source. La trajectoire de chaque photon émis est quasiment
normal & la surface d’entrée du détecteur. Cependant D'efficacité de détection est réduite.

5.2.1.1 Formalisme

La diminution du nombre de photons dN/dx lors du parcours d’un faisceau dans un milieu,
est proportionnelle au nombre N de photons et au coefficient d’atténuation linéique p;. On
compte comme perdus les photons qui n’ont pas nécessairement interagi mais qui n’ont plus
leur énergie initiale suite & une interaction Compton ou autre [Debertin 1988].

dN dN
N & d Nl
i / / - da (5.1)

d’ou :

N = Noe Hm P (5.2)
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avec [y, p et x qui sont respectivement le coefficient d’atténuation massique, la densité et
I’épaisseur du milieu traversé.
L’atténuation dans ’échantillon F,; est définie [Cutshall 1983] par :

L 1 1 — e Hmpx

0 = Fypy=— (5.3)
ln(%) ¢ Hm =P T

On définit le facteur de correction de 'auto-absorption C,,t, comme étant le rapport du
facteur d’auto-absorption de ’étalon a celui de 1’échantillon.

Fop =

(1_€*H'm'l"l‘>
C _ Fattechan _ Hm:-p-T echan (5 4)
auto F l—e—pm-pa .
attetalon —_—
Hom:p etalon

5.2.1.2 Principe

Dans ce travail, nous avons utilisé la méthode proposée par Cutshall [Cutshall 1983] que
nous avons adaptée a notre dispositif expérimental. Les coefficients d’atténuation linéiques
ont été déterminés expérimentalement en positionnant une ou plusieurs sources en amont
de I’échantillon alignées horizontalement avec le détecteur (figure 5.1). Les sources d’'*?Eu
et de 133Ba sont couramment utilisées car elles couvrent une large gamme d’énergie (53 &
1408 keV). Un flacon vide (air) de géométrie SG50 ou SG500 d’une épaisseur équivalente soit
a la hauteur du flacon, soit a son diametre (notre cas) notée X, est placé entre la source
et le détecteur. Le nombre N; enregistré par le détecteur permet de déterminer le facteur
d’atténuation linéique de l’air pq; et par la relation 5.5 on remonte au coefficient d’atténuation
linéique de I’échantillon pechan-

(T

) ) I\ AV VaVaVaVa: Echantillon
133B4 152k AVAVAVAVAVA

—

FIGURE 5.1 — Schéma descriptif de la méthode de transmission.

echan

pechan (B) = paie (E) + — - In ( Nair ) (5.5)

L’incertitude associée au coefficient d’atténuation linéique est donnée par la formule
[Lépy 2004] , en négligeant 'erreur sur le coefficient d’atténuation dans lair :

1w’ (@) | N w?(Nair) | u?(Nechan)
u echan E 2 = — - -In a2 - — 56
(’u h ( )) x2 [ x? ( Nechan ) ( Ngz’r Ne%:han )] ( )




116 Chapitre 5. Phénomene d’auto-absorption

5.2.2 Méthodes Monte Carlo

On fait appel aux méthodes Monte Carlo (MCNPX, GEANT4, PENELOPE, EGS4, ...)
qui consistent & modéliser séparément les échantillons et/ou les étalons dont les densités et
les compositions chimiques sont différentes. En considérant une géométrie de référence et en
supposant que la simulation est correcte, le rapport entre les efficacités de référence (étalon)
sur les efficacités a méme énergie de I’échantillon fournit les coefficients d’auto-absorption.

Cauto = Sctalon (57)

€echan

La non connaissance de la composition chimique de I’échantillon rend ’utilisation de
cette méthode quasi-impossible ou son utilisation approximative, surtout en dessous de 100
keV.

Pour cette application, nous avons aussi utilisé le logiciel GESPECOR qui offre en
plus du calcul des coefficients de correction de pic-somme, la possiblilité de calculer les
coefficients d’auto-absorption (voir chapitre 3). Le point fort de ce logiciel est la possi-
bilité de rajouter des matériaux et de modifier leurs densités. Cette flexibilité permet de
calculer les coefficients d’auto-absorption si ’on connait la compostion chimique de la matrice.

Nous avons également utilisé le code XCOM [Berger 005] pour calculer les coefficients
d’atténuation massiques j,, = p;/p élémentaires qui sont injectés dans la formule 5.4. 11 est
important de s’assurer que les conditions de 'utilisation de la formule 5.4 soient vérifiées pour
obtenir des valeurs significatives.

5.3 Notion de Z effectif

La notion du Z effectif (Z¢s) est tres utilisée dans les applications médicales pour estimer
les atténuations dans les différents tissus. Pour expliquer la perte de comptage due a la
composition chimique des échantillons, on revient sur les définitions du Z.s . Pour des matrices
composées d’un seul élément (carbone, oxygene, ...) les trois processus d’interaction, & savoir
Ieffet photoélectrique, Compton et création de paire peuvent étre exprimés en fonction de
I’énergie du photon E et du nombre atomique Z de I’élément (c.f chapitre 2). Cependant pour
les matrices des échantillons mesurés, la composition chimique est hétérogene. Elle est en
général composée de plusieurs éléments avec différentes proportions, comme rapporté dans
la communication de R.C. Murty [Murty 1965] dans la revue Nature. Il précise que dans ces
conditions, la matrice peut étre considérée comme un élément fictif possédant un nombre
atomique fictif. Différentes expressions ont été proposées pour le calcul du Z.sy. La formule
ainsi utilisée est :

_1
Zugs = (o0 229 9

)

avec Z;, le nombre atomique du ieme élément et «; sa fraction électronique. G.E. Hine
[Hine 1952] avait démontré que chaque processus d’interaction peut étre caractérisé par un
Zeys. La généralisation de la formule 5.8 donne :
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1
Zepp = (i - 21T (5.9)

avec n = 4 a 5 pour leffet photoélectrique, n = 1 et 2 pour leffet Compton et la
création de paire respectivement. La notion de Z.y; n’est théoriquement pas démontrée
[Hawkes 1980]. Cependant, a faible énergie, 'effet photoélectique prédomine et la notion
de Z.rr permet d’expliquer les variations d’efficacités obtenues pour les énergies inférieures
a 100 keV mesurées ou simulées dans un échantillon dont la composition chimique est
différente de celle de 1'étalon. Dans ce travail, la formule utilisée pour le calcul de Z.f
[Pantelis 2004, Meynard 2009, Jones 2003] est :

1

35
Zogs = (Z aiZ?’5) (5.10)
1

avec

0 = <waZL (5.11)
(%)

ou w; est la fraction en masse de I’élément i dans la matrice, Z; est le nombre atomique et A;

son nombre de masse.
Dans la méme communication, Murty [Murty 1965] avait validé les différentes expressions et
avait suggéré la notion de Z.s; pour les matériaux hétérogenes.

5.4 Mesures et simulations

Afin de mettre en évidence I'influence de la densité p et de Z.sy, des mesures et des simu-
lations Monte Carlo (MCNPX) ont été réalisées sur un étalon SG50 au contact du détecteur
planaire (GeHP). L’étalon couvre une gamme d’énergie de 46 keV du 21°Pb & 1836 keV de I’
88Y. La table 5.1 récapitule les caractéristiques de ces radioéléments.

5.4.1 Influence de la densité sur ’auto-absorption

Les mesures de routine sont effectuées sur des échantillons naturels avec différentes densités
apparentes. En utilisant le code MCNPX on a pu modéliser des masses volumiques arbitraires
allant de 0,5 & 1,5 g.cm™3. Les énergies considérées dans les simulations sont celles de 1’étalon
rapportées dans la table 5.1.

La figure 5.2 résume les résultats des simulations. Les courbes représentent les coefficients
de correction en fonction de ’énergie pour les différentes densités p . Les corrections de ’auto-
absorption sont importantes & basses énergies et décroissent avec 'augmentation de 1’énergie.
La linéarité des corrections en fonction de la densité est un autre aspect qui est mis en avant
par ces courbes. A 46 keV, on peut avoir une correction de 20 % : I'efficacité est surestimée

3. en revanche, elle est sous-estimée pour 1,5 g.cm™3.

pour une masse volumique de 0,5 g.cm™
Les courbes de la figure 5.3 viennent appuyer cette observation.
Les équations représentées sur la figure 5.3 montrent une dépendance linéaire entre le

facteur de correction Cgyuto et la densité p pour les énergies de 46, 59 et 88 keV. Cette
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Radionucléide Période Activité (Bq) Energie (keV') Intensité (%)
210py, 22,23+0,12 a 19800£115 46 4,25
24 Am 432,640,6 a 7044115 59 35,92
109¢q 461,4+1,2 j 3700+529 88 3,63
5Co 271,80+0,05 j 174420 122 85,51

- - 136 10,71
139Ce 137,64140,020 j 174421 166 79,90
S1Cr 27,703+0,003 j 69304250 320 9,87
138y 115,0940,03 j 9904118 391 64,97
85Gr 64,85040,007 7124119 514 98,5
137Cg 30,0540,08 a 11404134 661 84,99
88y 106,62640,021 a 1050495 898 93,90
60Co 5,27140,001 a 11404155 1173 99,85

- - 1332 99,98
88y 106,62640,021 a 1050495 1836 99,32

TABLE 5.1 — Etalon certifié SG50 avec une matrice équivalent-eau de densité p = 1.

OOoFO®<»He
e
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FIGURE 5.2 — Facteurs de correction

d’auto-absorption Cguo= F(E,p) simulés
par MCNPX pour une matrice eau avec
des densités arbitraires
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FiGure 5.3 — Facteurs de correction
d’auto-absorption Cguo= F(E,p) simulés
par MCNPX pour les énergies inférieures
a 100 keV pour la matrice eau.

paramétrisation permet de calculer le coefficient de correction a ces énergies pour n’importe
quelle densité utilisée dans ce dispositif expérimental.

2
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5.4.2 Influence de Z.;

Comme évoquer plus haut, un matériau hétérogene (échantillon) peut étre assimilé a un
élément fictif, avec un nombre atomique fictif Z.yy. Dans cette optique, des simulations de
I’étalon de densité 1 et un Z.;y = 7,51 ont été effectuées. En faisant varier le nombre atomique
Z de la matrice, on a obtenu les courbes de la figures 5.4 (¢ = f(FE, Z)) et les corrections Cyyto
de la figure 5.5 (Cauto= f(E, Z)).

T 12%

T 10%

8%
By
+ 6%

Efficacité

N

T 2%

\ T ey
18% Tomigs /
_ 0% U7 ggg gy T A
B0, oo /

E'lerg,e {kev, g

s Ta
", .““51-4- 31 320 16 15 122
S Energie (keV)

FIGURE 5.5 — Variation des coefficients de

FIGURE 5.4 — Variation de lefficacité ¢ . , .
correction de l'auto-absorption en fonc-

en fonction de I’énergie et du nombre ato- . ) . .
tion de I'énergie et du nombre atomique

i 7.
mique 7

L’idée est d’interpoler depuis ces courbes les efficacités correspondantes a un Z.sy entre
deux nombres atomiques voisins. Pour vérifier le fonctionnement de ces interpolations, on a
considéré la silice SiOy (Zesr = 11,75). Le coefficient d’atténuation massique de 1'élément se
trouve par interpolation entre celui de Na (Z = 11) et celui de Mg (Z = 12) avec la valeur de
o = 0,3568 cm?.g~ 1. Une valeur équivalente i, = 0,3571 cm?.g~! est obtenue par XCOM.
Une procédure similaire est utilisée par Manohara et al. [Manohara 2008] pour I’étude des
acides gras.

Généralement, le Z.rs des sédiments et des sols oscille entre 12 et 20. Les écarts relatifs
des efficacités de I’étalon (Z.s¢ = 7,51) et de I’échantillon avec un Z.¢s de 12 et 20 pour une
énergie de 46 keV sont de 12 et 64 % respectivement. Ces écarts sont de 6 et 43 % pour 59
keV. Ils sont réduits et deviennent constants pour les énergies élevées. C’est le cas a 122 keV
ol les écarts sont de 3 %. La figure 5.6 montre les variations de I'efficacité en fonction du Z.s¢
et la figure 5.7 montre I'importance de Cgy, pour les basses énergies.

Au-dela d'un Z.y; égal a 10, la perte en efficacité est importante pour le pic a 46 keV.
Cette perte est moins prononcée pour le pic & 59 keV de I'>*! Am (figure 5.7). L’augmentation
des énergies rend I'atténuation moins sensible aux effets du Z, comme on peut le voir pour le
pic & 88 keV du '%9Cd. L'efficacité n’est pas affectée ou peu au-dela de 100 keV. C’est le cas
du pic & 122 keV du %"Co et celui & 320 keV du ®'Cr.

Cauto
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FIGURE 5.6 — Variation de l'efficacité pour FIGURE 5.7 — Variation de Cgyo en fonc-
différentes énergies en fonction de Zyy et tion de Z.yy pour des énergies inférieures
pour p = 1,0. a 100 keV et p = 1,0.

5.4.2.1 Contributions quantitatives de p et Z.;; dans la correction totale

Le facteur de correction de ’auto-absorption Cgy, est le résultat de l'effet des deux pa-
rametres p et Zgsr. La modélisation Monte Carlo permet de quantifier les contributions dues
a p notée Cuuto(p) et & Zesy notée Coyto(Zesy). Considérons le pic a 46 keV du 210py, 1a
densité p est fixée a 1,0 et Z.¢y varie entre 10, 12, 15 et 17.

Cette premiere procédure permet d’obtenir le facteur Cguyto (p). Par le méme raisonnement,
on a fixé Z.ss, et pour chacune de ces valeurs on fait varier la densité de 0,8 a 1,4. Cette
seconde procédure fournit Cuuto (Zeps). Si on suppose que Cgyuto est la somme des deux
facteurs de correction, on obtient la figure 5.8 représentant la fraction de correction pour
chaque parametre pour ’énergie de 46 keV. La contribution de chacun d’eux est obtenue par
la normalisation au facteur de correction total, en utilisant les parametrisation des facteurs
de correction relatifs & p et Zeyy.

Pour une densité de 0,8 et un Z.sy = 10, les corrections sont équivalentes. Elle avoisinent
les 50% pour chacun des parametres. L’efficacité de détection & 46 keV pour cette densité
est sur-estimée par rapport a celle de I’étalon pour la méme énergie. En revanche, le Z.¢s est
légerement supérieur a celui de 1’étalon, en conséquence l'efficacité est sous-estimée. Il y a
une contribution équivalente des deux parametres.

Pour un échantillon de méme densité que 1’étalon, la correction de 'efficacité, si elle existe,
est liée a la composition élémentaire. Dans presque tous les cas, la composition élémentaire
joue un role prépondérant dans la perte d’efficacité comme on peut le constater sur la figure 5.8
pour des Z. ¢ de 12, 15 et 17. Pour une haute densité apparente de 1,4, I'effet de la composition
élémentaire est inférieur a celui de la densité pour un Z.;y = 10.
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FIGURE 5.8 — Corrections dues a la densité p et la composition élémentaire Z, sy de I’échantillon
a 46 keV.
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5.4.2.2 Correction globale

A partir des paramétrisations des figures 5.3 et 5.7, on a calculé la correction Cgyro comme
étant la somme des corrections relatives a la densité et celles relatives au Z.yy. L utilisation
des deux parametres est régie par 1’équation 5.12.

Cauto = |1 — Cauto (P)| + |1 — Cluuto (Zeff)| (512)

Si la densité de I’échantillon est la méme que celle de I’étalon (p = 1,0), le premier terme
de I'équation s’annule. Inversement si le Z.¢y équivaut a celui de I’étalon, c’est le deuxieme
terme qui s’annule. La représentation de cette équation en 3D (figure 5.9) montre la symétrie
par rapport a p = 1,0 et I'importance des corrections selon la densité et Z. .

Par la méthode de transmission, on a obtenu une correction a 46 keV de 68 % pour le
gypse et 13 % pour ’éthanol (p=0,8). Pour obtenir des corrections distinctes dues aux deux
parametres, on fait une interpolation a partir des équations des figures 5.3 et 5.7 simulées.
Les valeurs ainsi trouvées sont 8 % de correction relative a p et 60 % due a Z.sr pour le
cas du gypse. Pour I’éthanol une correction de 4 % est relative & p et 8 % relative & Zegy.
Sur la figure 5.10, les échantillons sont représentés par leurs coordonnées Couto (Zetf, p). Les
corrections sont obtenues par la méthode de transmission. Elles sont en bon accord avec la
somme des corrections obtenus séparémment par la simulation.

S0 B0 0o _a RO B TR SO RO RS

8 10 12 14 16
Zeff

08y57) 7¢ff

FIGURE 5.10 — Représentation en 2D de

FIGURE 5.9 — Représentation en 3D de . . .
presemation en la correction de I’auto-absorption. Projec-

la correction de I'auto-absorption en fonc-

tion de Zefs et p. tion horizontale de Cgyto sur les axes Zy s

et p.

5.5 Applications

Le laboratoire RaMsEs est accrédité par le COFRAC (Comité Francgais d’ACcréditation)
pour deux essais dans le programme 135 relatif a I’analyse d’échantillons dans ’environnement
par spectrométrie y vecteur eau et vecteur solide. Ce deuxieme essai nécessite la correction de
I’auto-absorption. Dans ce contexte, il est sollicité par les collectivités locales, les organismes
nationaux (AREVA, EDF, ANDRA,...) et des sociétés privées pour assurer des prestations
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d’analyses.

Les échantillons environnementaux mesurés sont généralement différents de 1’étalon de par
leurs densités et leurs compositions chimiques. Quelques matrices sont étudiées et corrigées
des effets de I’auto-absorption par les différentes méthodes rappelées au début de ce chapitre.

5.5.1 Matrice de sédiment

Un sédiment est 'accumulation par dépot de particules de taille variable ayant subi un
transport ou provenant de la précipitation des minéraux d’un liquide. Ces matériaux pro-
viennent soit de ’érosion de roches anciennes, soit résultent d’une activité biologique. Apres
avoir été transportés et déposés, les sédiments gorgés d’eau subissent des transformations.
Sous l'effet des épaisseurs accumulées au-dessus. Ils perdent alors leur eau, les particules se
lient entre elles, le sédiment devient une roche sédimentaire dure.

En ce qui concerne le sédiment utilisé, il est composé de 11 atomes [Sima 2001] : SiO2 , TiOq,
Al O3, FeO, Fe;O3, MnO, MgO, CaO, NaxO, C, HyO. Le Z. s est calculé par la formule 5.10
avec les proportions indiquées dans la table 5.2.

Elément | O Si Al Fe C H Ti Mg Ca Na Mn |Zcy

w; (%) |30 11 45 5 254 023 05 15 172 4,6 0,096 |15,2

TABLE 5.2 — Composition chimique et son Z.s; du sédiment avec les différentes proportions

W;.

5.5.2 Matrice de phosphogypse

Le phosphogypse est un gypse non naturel (résidu) qui provient des minerais calciques
fluorophosphatés pour la fabrication de ’acide phosphorique et des engrais phosphatés. Il est
composé de sulfate dihydraté de calcium. Sa formule chimique est CaSO4-2H20 (table 5.3).

Elément | O S Ca H | Zgyy

wi (%) | 55,7 18,7 233 23] 14,2

TABLE 5.3 — Composition chimique du phosphogypse et son Z.f; avec les différentes propor-
tions w;.
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5.5.3 Matrice de sol

Selon 'ICRU (rapport 53), il existe plusieurs types de sol. Ils sont classés en fonction
de leurs compositions chimiques, rapportés dans la table 5.4. Les valeurs correspondent aux
fractions relatives en poids des différents éléments qui constituent les sols.

Sol
Elément 1 2 3 4 5
H 2,2 2,2 1,1 10 -
C - - 1,2 11,4 -
O 57,5 58,2 558 78 45,2
N - - - 0,4 -
Mg - - - - 2,5
Al 8,5 10,6 7,2 - 8,3
Si 26,2 26,2 31,6 - 25
S - - - 0,2 -
K - - - - 1,8
Ca - - - - 4,1
Ti - - - - 0.7
Mn - - - - 0.2
Fe 5,6 2,8 3,1 - 12,2
Zefy ‘ 13,35 12,32 12,62 7,37 16,12

TABLE 5.4 — Compositions chimiques en (%) et leurs Z.¢; des sols données dans le rapport
53 de 'ICRU .

5.6 Résultats des analyses

5.6.1 Z effectif connu
5.6.1.1 Comparaison éthanol et gypse

Afin de mettre en pratique I’étude dévéloppée sur le Z.yr, ’échantillon de phosphogypse
est comparé a celui d’éthanol (CoHsOH) de Zqss = 6,47. Les deux échantillons (SG50) ont
la méme densité apparente 0,79. Les mesures et les simulations sont représentées dans la
figure 5.11. Il est clair qu’a 46 keV, lefficacité est plus importante pour ’éthanol que celle
pour I’étalon. En revanche, elle est nettement inférieure pour le gypse. Ce constat est valable
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pour toutes les énergies inférieures a 100 keV.
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FIGURE 5.11 — Comparaison des efficacités et influence du Z.s¢ sur les deux échantillons (
I’éthanol et le gypse). Les efficacités sont comparées a celle pour 1’étalon.

La différence d’efficacité entre les deux échantillons ne peut étre expliquée que par la
différence de Z.s¢ car ils ont la méme densité (0,79). Une autre observation qui attire 'atten-
tion est qu’au-dela de 120 keV, le Z.f; n’influe pas d’une maniere significative sur I'efficacité.
Dans la table 5.5 sont rapportées les valeurs des efficacités.

Echantillons Eau (H20) Ethanol (CoH5;0H) Gypse (CaSO42H50)

p apparent 1 0,79 0,79

eqekev (%0) 8,2 9,26 7,2

es9kev (%) 9,7 10,67 8,8
Zefs 7,51 6,47 14,60

TABLE 5.5 — Comparaison des efficacités pour I’éthanol et le gypse de 0,79 de densité et Z. ¢
différents.

Le Zcys de I’éthanol est inférieur a celui de I'étalon ce qui explique la faible influence de la
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composition chimique dans la perte d’efficacité. Le Z.y; du gypse est presque le double de celui
de I’étalon. La perte de comptage est accentuée pour le pic d’absorption totale. Autrement
dit, 'influence de la composition est prépondérante pour les deux énergies notées dans la
table 5.5.

5.6.1.2 Les sols

Les sols sont des échantillons fréquemment analysés dans les laboratoires de mesure de la
radioactivité. Les différentes compositions chimiques de ces sols influent sur la correction de
l'auto-absorption. Par des simulations GESPECOR de ces sols (table 5.4) avec une densité de
1, on a pu mettre en avant cette influence. La table 5.6 résume les valeurs de Cgqt0 calculées.
Les corrections sont plus ou moins importantes selon le type de sol analysé. Les sols 1, 2 et 3
sont similaires par leur composition chimique et leur Z. ;. En revanche, le sol 4 est organique
vu sa composition. Quant au sol 5, il est tres minéralisé, donc un Z.f¢ plus grand, ainsi les
corrections de 'auto-absorption augmentent sous 100 keV.

E(keV) | 46 59 88 122 320 514 1173 1836

Soll |0,79 089 0,98 1,01 1,02 1,01 1,01 1,01
Sol2 | 084 093 099 1,01 1,02 1,01 1,01 1,01
Sol3 | 0,83 092 099 1,01 1,02 1,01 1,01 1,01
Sol4 [1,01 1,00 1,00 1,00 1,00 1,00 1,00 1,00
Sol5 | 0,64 079 095 1,00 1,02 1,01 1,01 1,01

TABLE 5.6 — Facteurs de correction des effets d’auto-absorption pour 5 sols de densité
équivalent-eau (p=1) obtenus par GESPECOR.

Les figures 5.12, 5.13, 5.14 et 5.15 montrent la dépendance de efficacité a la variation de
Zegp pour les différentes énergies représentées 46, 59, 88 et 122 keV, avec des densités de 1.
Les différentes matrices analysées dans ce travail pour la méme densité, sont représentées sur
ces courbes. Grace a ces simulations, il est possible de déduire les efficacités en fonction du

Zeff
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FIGURE 5.13 — Simulation de l'influence
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5.6.2 Cohérence des résultats mesurés et simulés
5.6.2.1 Comparaison des méthodes

Les coefficients de correction de l'auto-absorption sur les échantillons analysés sont cal-
culés par trois méthodes, transmission, MCNPX et GESPECOR. Les résultats des différentes
méthodes de calcul du coefficient d’auto-absorption sont représentés repectivement de haut
en bas dans la figure 5.16, 5.17 et 5.18 pour un sédiment d’une densité apparente de 1,08 et
d'un Z.yy de 15, pour un gypse d’'une densité apparente de 0,79 et d'un Z.y; de 14,2 et pour
un sol d’une densité apparente de 1,15 et d'un Z.;s de 16.

Sédiment, Z.¢r=15, p = 1,08

I I I
1| g e b s P
0.9 B
X 08| .
W
0.7 |- 8
o Transmission
0.6 e MCNPX ||
’ ¢ GESPECOR
| | | | |
0 500 1000 1500 2000

E(keV)

FIGURE 5.16 — Comparaison des résultats expérimentaux et simulation Monte Carlo pour le
sédiment.

Les différentes méthodes convergent vers le méme résultat. A basse énergie, les incertitudes
sont plus importantes, avoisinant les 15 %. Ces vérifications permettent de valider la méthode
Monte Carlo qui est proposée dans ce travail.
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FI1GURE 5.17 — Comparaison des résultats expérimentaux et simulation Monte Carlo pour le
sol.
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FIGURE 5.18 — Comparaison des résultats expérimentaux et simulation Monte Carlo pour le
gypse.
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5.6.2.2 Utilisation des équilibres radioactifs

La filiation radioactive est la désintégration en cascade de certains noyaux. On distingue
trois filiations principales qui concernent des noyaux dont la durée de vie est de 'ordre du
milliard d’années. 11 s’agit de 1'%U, 1'’>3°U et du ?*Th. Les descendants de ces noyaux
sont retrouvés dans des échantillons naturels lors de I'analyse. L’équilibre entre les noyaux
produits et leurs parents est dit équilibre séculaire. Cet équilibre garde une activité constante
égale a celle du noyau pere. Cette derniere caractéristique peut étre exploitée en spectrométrie
~ afin de vérifier la cohérence des coefficients d’auto-absorption.

A titre d’exemple, I’équilibre séculaire dans la famille de 1'*3%U permet d’ajuster les co-
efficients d’auto-absorption de la raie de 63 keV du 23*Th avec celle obtenue pour la raie
de 1001 keV du 2>*"Pa dont la correction d’auto-absorption est négligeable. Pour une utili-
sation fiable de cette méthode, une déconvolution rigoureuse des surfaces des pics de basse
énergie est nécessaire. Il est important de tenir compte des incertitudes relatives aux différents
parametres qui entrent dans le calcul de 'activité.
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5.7 Conclusion

Afin de minimiser les termes correctifs en spectrométrie v, il est nécessaire de faire
des mesures dans des conditions similaires a celles de 1’étalonnage. En conséquence, les
incertitudes relatives a la mesure seront réduites. Cela n’est pas toujours le cas comme on I’a
démontré le long de ce chapitre. La non maitrise de la composition chimique de I’échantillon
peut s’avérer problématique pour la correction de ’auto-absorption.

Meéme si la notion de Z.f¢ n’est pas démontrée théoriquement, on a pu donner néanmoins
des explications sur certains écarts observés pendant cette étude. Une autre problématique
consiste a bien définir les matrices et leurs compositions élémentaires. Prenons le cas du
sol, généralement il est composé d’éléments récurrents (table 5.4). Dans certains sols, on
retrouve d’autres éléments avec des quantités non négligeables. La variation de ces compo-
sitions influence ’atténuation et ainsi les facteurs de correction des effets de I’auto-absorption.

Dans le domaine des énergies inférieures a 100 keV, l'interaction dominante est l'effet

photoélectrique, lui-méme tres dépendant des éléments présents dans la matrice. La connais-
sance de la nature de la matrice est donc indispensable pour effectuer des corrections aux
faibles énergies. Cette connaissance doit étre d’autant plus précise que ’on prétend travailler
a une énergie plus basse.
Des méthodes ont été développées pour déterminer la composition chimique des échantillons.
Pour des mesures précises en spectrométrie +, il est utile d’associer ces mesures a 'une des
technique telle que l'analyse par la diffusion Rutherford RBS (Rutherford Backscattering
Spectrometry). Elle consiste a envoyer un faisceau de particules « sur la cible. On détecte
les particules incidentes diffusées vers I'arriere. L’énergie de ces particules porte 'information
sur la masse de ’atome avec lequel I'interaction a eu lieu. Cette procédure ralonge le temps
de la mesure et de ’analyse en spectrométrie ~.

Pour estimer l’auto-absorption, il faut connaitre le coefficient d’atténuation massique.
Pour certains composés et éléments ces coefficients sont tabulés [Berger 005]. Le coefficient
d’atténuation massique i, d’'un composé est la somme des coefficients des constituants
élémentaires p; multipliés par leur proportion en masse w;.

%

Dans le cas ou I’échantillon ne contient pas d’éléments de nombre atomique Z supérieur a

20, Dryak et al. [Dryak 1989] proposent une formule pour calculer les coefficients d’atténuation
massique.

[ = 1,28 70435 (5.14)

Cette approximation présente cependant des écarts importants pour des énergies en dessous
de 80 keV avec les valeurs réelles.
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Les études réalisées le long de ce travail a savoir les corrections des effets de pic-somme et
de 'auto-absorption ont été appliquées pour l'analyse de différents échantillons. Ces études
ont permis en particulier de valider les tests d’intercomparaison organisés par 'TRSN (Insti-

tut de Radioprotection et de la Streté Nucléaire) pour les mesures de la radioactivité dans
I’environnement. Elles ont conduit, d’autre part a des applications sur des mesures fines de
la radioactivité concenant des échantillons de matériaux de construction afin d’évaluer les
expositions interne et externe.

6.1 Test d’intercomparaison

Dans le nouveau contexte réglementaire lié a la protection de la population contre les
rayonnements ionisants, en application des articles R.1333-11 et R.1333-11-1 du code de la
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santé publique et de article 15 de la décision homologuée n° 2008-DC-0099 du 29 avril 2008
de ’ASN fixant les modalités d’agrément des laboratoires de la mesure de la radioactivité de
I’environnement, 'TRSN organise des essais de comparaison interlaboratoire. La participation
a ces essais est 'un des criteres auxquels doivent satisfaire les laboratoires agréés. C’est dans
ce cadre que le groupe RaMsEs a participé au test d’intercomparaison N° 95 EE300 ayant eu
lieu au premier semestre 2009. L’objectif est de mesurer des émetteurs v artificiels dans un
échantillon d’eau.

Pour valider ces tests, trois criteres sont a respecter, I’écart relatif, le test de compatibilité et
le score Z.

6.1.1 Ecart relatif

L’écart relatif e; (en %) enregistré entre les valeurs assignées par l'organisateur et celles
obtenues par le laboratoire est défini par le rapport :

_ |1'ref - xz|

6.1
o) (6.1)

€i
ol Zrep et x; sont respectivement les valeurs de référence et du laboratoire.

6.1.2 Test de compatibilité

Le test de compatibilité E (ISO/CEI 43-1) du résultat du laboratoire a la valeur de
référence permet de vérifier la compatibilité des résulats et leurs incertitudes associées avec
les données de référence. Le test E est calculé par la relation suivante :

_ ‘xref - xz‘

Ufef + U?

E; (6.2)

ol Zrep et z; sont respectivement les valeurs de référence et du laboratoire i, U,y et U; sont
les incertitudes élargies a k = 2 associées.

6.1.3 Le score Z

Ce test est proposé dans la norme ISO/CEI 43-1. Il caractérise la tolérance sur 1’écart
entre la valeur du laboratoire et celle du laboratoire de référence par rapport a ’écart-type
interlaboratoire. Ce critere est utilisé lorsqu’on ne dispose pas de l'incertitude associée a
chacun des résultats des participants. Il est calculé par la relation suivante

_ |$7‘€f - $z|
g

Z; (6.3)
ol Z,ef et x; sont les valeurs de référence et du laboratoire i, o est I'écart-type interlabora-
toire. Le score Z n’a pas été utilisé dans ce travail par manque d’information sur les autres
laboratoires.
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6.1.4 Criteres d’acceptabilité

Ces trois criteres sont associés a des valeurs numériques. Selon ces valeurs, on note trois
niveaux d’acceptabilité :

— S : pour Satisfaisant

— D : pour Discutable

— NS : pour Non Satisfaisant.
La table 6.1 résume ces criteres et les valeurs numériques qui leurs sont associées.

Niveaux d’acceptabilité | Ecart e (%)  Test de compatibilité E Score 7Z
Satisfaisant (S) le] <15 |E| <1 |Z] <2
Discutable (D) 15 < le| < 20 1<|E| <13 2<|Zl <3

Non Discutable (ND) le] > 20 |E| > 1,3 |Z] >3

TABLE 6.1 — Criteres de validation des tests d’intercomparaison.

6.1.5 Analyse de I’échantillon de test d’intercomparaison

L’analyse de I’échantillon de test d’intercomparaison [Dziri 2012] a révélé la présence de
six radioéléments artificiels comme le montre le spectre de la figure 6.1. Ce spectre est obtenu
par la chaine de mesure BEGe caractérisée dans ce travail. Les informations sur 1’échantillon
sont rapportées dans la table 6.2.

Pour effectuer l'analyse quantitative de I’échantillon, des raies caractérisant les ra-
dioéléments ont été sélectionnées au préalable dans la bibliotheque pour ne tenir compte
que des raies les plus intenses.
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FIGURE 6.1 — Spectre de ’échantillon de test d’intercomparaison N"95 EE300.

Radioélément | E (keV) 1 (%) Ty s
241 Am 59,54 35,78  432,6 ans
134 569 15,38 2,06 ans

604 97,62 -
796 85,53 -

106 Ry /196 R, 622 9,93 372,06 jours

1370 661 84,99 30,05 ans
65 7Zn 1115 50,22 244,01 jours
2Na 1275 99,94 2,603 ans

TABLE 6.2 — Radioéléments artificiels présents dans ’échantillon de test d’intercomparaison
N°95 EE 300.
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6.1.6 Résultats de analyse avant la correction PS

L’échantillon a été conditionné en géométrie SG500 et compté pendant 200000 s. Les
activités obtenues pour les différents radioéléments dans 1’échantillon sont données dans la
deuxieme ligne de la table 6.4. Elles sont corrigées au préalable des effets de ’auto-absorption.
L’activité du '3*Cs est obtenue en utilisant la formule de la moyenne pondérée (chapitre 2)
des trois raies caractéristiques.

La comparaison de ces valeurs a celles assignées par 'IRSN montre des écarts considérables
pour certains radioéléments. Pour le ??Na I’écart est de 18 %, 13 % pour le '%Rh et 17 %
pour le 34Cs. Le schéma de décroissance de ces noyaux est complexe, ce qui accentue les
effets de pic-somme (voir chapitre 4). Certains des critéres de validation ne sont pas réalisés.
En effet, si on s’intéresse au °Rh, il est le résultat de la désintégration par émission S~ du
radionucléides '°Ru dont la période n’excede pas 30 s. Le '°Rh se désintegre a son tour par
émission 7, principalement vers le niveau fondamental et des niveaux excités de 511,86(~
20 %), 622 (~ 10%) et 1050 keV (~1,5%) du '°°Pd. Le schéma de niveau de ce dernier
est tres complexe. Pour un temps supérieur & 5 mn, le '%Rh et le %Ru sont en équilibre
radioactif. La correction observée de 17 % trouve son origine dans le nombre important de
transitions qui alimentent le troisieme niveau du schéma de désexcitation, d’ou la transition
de 622 keV utilisée pour calculer 'activité. Malgré les faibles intensités de ces transitions,
leur nombre fait augmenter la correction de l'effet de PS. En analysant de plus pres, on
observe que le pic a 622 keV est aussi détecté en coincidence avec le pic a 511,86 keV.

Radioélément | Arpsn (Bg/L) ARarisEs Ecart relatif e (%) Test E
21 Am 0,5714£0,032  0,644+0,073 13 0,92
134Cg 1,23140,061 1,0240,06 17 2,41
106 pp, 3,2740,17 2,8540,36 13 1,05
137Cs 0,8934+0,044  0,92940,082 4 0,39
657n 0,69340,041  0,702+0,095 1,3 0,09
2Na 0,49540,027  0,40440,048 18 1,65

TABLE 6.3 — Application des criteres de validation pour le test d’intercomparaison pour les
valeurs assignées et celles que nous avons obtenues Apg,ysps sans correction des effets de
pic-somme.
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Le radio-isotope ?2Na est un cas qui retient ’attention. Il a un schéma de niveau tres
simple. 11 se désintegre par S+ & 90,3 % et a 9,64 % par capture électronique (EC) vers le
niveau a 1275 keV. Les X émis lors de la capture électronique sont détectés en coincidence
avec la raie v provoquant des pertes de comptage. Les photons d’annihilation émis a 511 keV
sont détectés en coincidence avec la raie ~.

Le critere discutable D pour certains radioéléments est di essentiellement aux effets de pic-
somme. Afin de réduire ces écarts, les corrections des effet de PS sont appliquées et une nette
amélioration des résultats est enregistrée.

6.1.7 Résultats de ’analyse apres la correction PS

Le calcul des coefficients de correction des effets de pic-somme sont effectués avec le logiciel
ETNA (chapitre 4) complétés au préalable par nos propres valeurs relatives a notre dispositif
expérimental obtenues par des simulations MCNPX. Les valeurs ainsi obtenues refletent la
complexité des schémas de décroissance de certains de ces radioéléments. Les coefficients de
correction sont donnés dans I’annexe (C).

Radioélément | Arpsy (Bq/L) F. ARuMsEs Ecart relatif e (%) Test E
241 Am, 0,57140,032 1,00 0,644+0,073 13 0,92
1340 1,231+0,061 O 1,2040,07 2,5 0,33
106 Rp, 3,274+0,17 1,12 3,1940,40 2,4 0,18
der 0,893+£0,044 1,00 0,929-0,082 4 0,39
% Zn 0,69340,041 1,00 0,702+0,095 1,3 0,09
2Na 0,4954+0,027 1,28 0,517+0,061 4,5 0,33

TABLE 6.4 — Application des criteres de validation pour le test d’intercomparaison pour les
valeurs assignées et celles que nous avons obtenues Apr.arsps et corrigées des effets de pic-
somme, [Dziri 2012].

Par ce test d’intercomparaison, on a démontré l'importance de la correction des effets
de pic-somme. Tenir compte de ce phénomene pour I'analyse semble étre une condition sine
qua non pour des résultats plus précis. Les figures 6.2 et 6.3 présentent la validation des
deux criteres traités dans ce travail, a savoir ’écart relatif et le test de compatibilité. Ils sont
représentés par les deux traits horizontaux. Apres les corrections (fleches verticales), les écarts
relatifs enregistrés sont tous inférieurs a 15 %, autrement dit, ils sont satisfaisants. Ce constat
est aussi vrai pour le test de compatibilité ou tous les résultats sont inférieurs a l'unité.
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FIGURE 6.2 — Ecarts relatifs avant et apres correction. L’écart relatif est satisfaisant suite aux
corrections des effets de pic-somme.
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FI1GURE 6.3 — Ecarts relatifs avant et apres correction. Le test de compatibilité est satisfaisant
suite aux corrections des effets de pic-somme.
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6.2 Matériaux de construction

La dosimétrie des rayonnements v est I'une des applications de la spectrométrie ~y. L’ana-
lyse des échantillons de matériaux de construction révele la présence de la radioactivité na-
turelle due au 226Ra, 232Th et “°K dans ces matériaux. En connaissant la radioactivité de ces
trois éléments on peut remonter a la dose absorbée (KERMA). Pour ce faire, des modéles ont
été développés a cet effet (chapitre 2). Les corrections des effets de pic-somme et de 1’auto-
absorption sont effectuées avant 1'utilisation des modeles comme on pourra le voir le long de
cette partie.

6.2.1 Correction de 'auto-absorption et de 1’effet de pic-somme

Certains radio-isotopes trouvés dans ces échantillons nécessitent une importante correction
des deux phénomenes (PS et auto-absorption). Dans la table 6.5 est donnée la liste des radio-
isoptopes analysés & savoir : 40K, 208T], 210pp, 212Bj, 212p}, 214Bj 214ph, 226Ra, 228 Ac, 228Th,
234Th, 234Th, 235U [Dziri 2013b]. Une dizaine d’échantillons a été analysée : gypse, parpaing
(brique grise), sable, gravier, platre (Bal3), béton cellulaire, brique rouge et béton fibré.
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Pour appliquer ces corrections, ’opérateur qui analyse doit tenir compte du nombre de
raies choisies pour le calcul de l'activité. En d’autres termes, pour un radio-isoptope dont le
nombre de raies est supérieur a 1, il faut corriger chacune des raies pour les deux effets avant
de calculer la moyenne pondérée de ’activité selon les formules 1.31 et 1.32 mentionnées dans
le chapitre 1. Les activités corrigées sont indiquées dans la table 6.6. Les raies utilisées pour
le 226Ra et 1'23°U sont respectivement 186 et 185,7 keV. La déconvolution précise de ces deux
pics est primordiale afin d’obtenir des activités correctes. En ce qui concerne ce travail, on
a procédé d’'une maniére indirecte pour déduire l'activité du ?26Ra. A 1'équilibre séculaire,
I'activité du 214Pb et celle du 2'“Bi sont égales a celle du 2?°Ra. La soustraction de la surface

de la raie du ??Ra de la surface commune des deux raies permet de calculer l'activité de
17235U.

6.2.2 Dosimétrie des rayonnements vy

Avant d’aborder le calcul de la dosimétrie des rayonnements ~, la correction de ’auto-
absorption et de leffet du pic-somme sont prises en compte si nécessaire. La table 6.6
récapitule les activités des radioéléments avant et apres les corrections.

La détermination de la radioactivité naturelle des matériaux de construction se fait par le
226Ra, le 232Th et le 4°K. Cependant, 98,5 % des effets de I'uranium sont produits par le
radium et ses descendants; quant aux précurseurs, ils sont ignorés [Beretka 1985]. Depuis
la préparation des échantillons jusqu’a leurs mesures, 1’'équilibre séculaire est atteint pour le
226Ra, et ses produits 214Bi et 214Pb. Concernant le 232Th a I’équilibre, on pourra prendre les
raies & 911 et 969 keV de 1’>?8Ac. Une autre facon de faire est de considérer le 2°T1 qui est un
descendant du 2'?Bi & 36 %. Le produit de 'activité du 2°®T1 par 2,8 permet de remonter jus-
qu’a activité de 1'228 Ac & ’équilibre (table 6.6). La formule du calcul de I'activité est rappelée
ci-dessous en injectant les facteurs de correction de 'effet pic-somme et de I’auto-absorption.

_ Nnet (E)
sExtXIVXFCXCautO

(6.4)
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S .

N gypse parpaing sable

A, Ay Ay A,y A, Ay
0K | 9,3545.57 9,2945,63  [336,46+30,77354,24458,476613,734+53,19649,14+79,75
208] - - 4,2840,50 | 6,10£0,85 | 4,7040,50 | 6,5040,86
20pp| 5,454+ 7,90+£3,60 | 9,58+1,66 |23,17+10,22| 8,80+2,18 | 17,34+3,67
212B; - - 16,174+4,20 | 19,3645,27 | 14,184+3,66 | 16,48+4,47
212pp| 1,00+0,24 0,9840,24 | 12,70+1,22 | 14,7241,83 | 15,13+1,70 | 17,40+2,40
214Bj| 3,53+0,67 4,1540,78 | 12,77+1,27 | 17,17+1,80 | 11,25+1,46 | 13,90+1,50
214pp|  4,4340,50 4,3740,56 | 14,00+1,21 | 16,07+1,54 | 12,18+1,05 |13,625+1,30
226Ral 3,98+1,06 4,264+1,09 | 13,3942,34 | 15,49+£2,41 | 11,724+4,80 | 12,824+5,29
28 Ac - - 14,35+1,72 | 15,904+2,17 | 17,6641,86 | 19,17+2,36
234Th - - 11,5442,46 | 21,414+7,66 | 10,684+2,27 | 17,25+4,00
257U | 0,4340,11 0,4014+0,11 | 0,854+0,15 | 0,9840,15
N S gravier Bal3 béton cellulaire

A, Aoy Ay Ay Ay Ay
40K | 89,22+10,23 | 95,86+13,51 | 22,00+8,07 | 21,15+7,90 [130,00+15,58125,40+18,00
20877 1,06+0,24 1,4540,35 | 0,95+0,30 | 1,1140,35 | 1,70240,40 | 2,1740,44
210pp| 15,0343,70 | 41,28416,25 | 8,304+2,38 | 12,19+4,38 | 5,24+2.60 | 5,20+2,60
212Bi _ _ _ _ _ _
212pp| 3,59+0,44 3,93+0,60 | 2,264+0,43 | 2,0940,42 | 5,914+0,70 | 5,22+0,76
214Bi| 26,274+2,05 | 34,40+2.83 | 7,714+1,60 | 857+1,70 | 9,53+1,22 | 10,7141,41
2l4pp| 28,564+2,32 | 32,30+326 | 8,074+0,85 | 7,554+0,91 | 10,87+1,04 | 10,13+1,30
226Ral 27,4243,24 | 31,3146,62 | 7,90+1,95 | 7,51+2,07 | 10,204+2,10 | 9,70+2,10
28Ac|  4,6340,93 5,07£1,07 | 3,164+1,21 | 3,054+1,20 | 7,434+1,42 | 7,20+1,44
ZATh| 22,614+3,14 | 45,07+£8,93 | 6,73+2,14 | 8,54+3,11 - -
257U | 1,5440,18 1,6840,35 | 0,1240,15 | 0,5640,16 | 0,8740,18 | 0,75240,16
N S brique béton fibré ciment

A1 AQ A1 A2 A1 A2
10K 1109,63+96,84[1136,34-139,60(134,41+14,40147,55+24,00[177,16417,83197,61+25,82
20877| 20,68+1,82 | 28,83+3.36 | 2,30+0,35 | 3,1240,55 | 6,20+0,64 | 8,61+1,13
210pp| 36,2249,80 | 75,62426,68 | 10,20+3,72 | 20,86+8,47 | 18,30+2,50 |66,65+24,16
212Bi| 66,204+10,46 | 86,10+14,10 - - 21,504+4,43 | 29,19+5,76
212pp| 62,234+5,43 | 67,02+7,74 | 6,6440,73 | 7,45+1,02 | 19,80+1,78 | 22,30+2,61
2l4Bi| 50,80+4,84 | 62,02+5,60 | 14,05+1,34 | 18,04+1,84 | 46,45+3,45 | 60,76+4,72
214pp| 53,2044,10 | 57,71+5.84 | 15,78+1,32 | 17,65+1,90 | 50,76+3,73 | 57,36+5,73
226Ral 52,004+6,44 | 56,47+8.33 | 14,92+2.26 | 16,72+2,85 | 48,60+4,77 | 55,454+7,26
228 Ac| 68,24+6,06 | 71,86+8,00 | 7,934+1,30 | 8,58+1,50 | 21,0442,22 | 22,744+2.81
ZATh| 44,2247,34 | 72,674+16,20 | 11,90+2,53 | 19,84+4,81 | 34,574+4,70 | 77,22+21,02
25U | 2,6440,33 2,8240,42 0,974+0,15 | 1,33+0,23 | 3,16+0,31 | 3,7240,50

TABLE 6.6 — Activités spécifiques en Bq.kg™

1

corrigées par les coefficients du tableau 6.5. A

et Ao sont les activités avant et apres les corrections des deux effets. N pour nucléide et S
pour échantillon
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6.2.3 Radium équivalent

Plusieurs travaux ont été consacrés ces dernieres années pour la mesure de radium-
équivalent [Ngachin 2007, Hewamanna 2001, Amrani 2001, Amin 2013]. En utilisant la for-
mule 6.4 du modele proposé dans le chapitre 2, on trouve les valeurs enregistrées dans le
tableau 6.7 avec les notation ci-dessous

Ro., = ARa + 1,43 X App, + 0,077 x Ak (6.5)
Bq/kg
Echantillon 1) AR, Ay, Ag Raeg

Gypse 1,16  4,26£1,09 - 9,32+5,6 4,98+1,17
Parpaing 1,87  15,49+2.41 15,9042,17  345,35+44,62 64,82+5,22
Béton fibré 1,74  16,72+2,85  8,58+1,50 140,98+19,2 39,84+3,86
Gravier 1,91 31,31+6,62  5,07£1,07 92,54+11,87 45,70+6,86
platre 0,89  7,904+1,95 3,05+1,20 21,58+8,00 13,924+2,67
Ciment 1,67 5545+7,26 22,744+2.81  187,404+21,83 102,4048,7

Brique 1,63 56,47+8,33  71,86+8,00 1136+139,60  245,70+16,83
Sable 1,78  12,82+5,30 19,17+2,36  333,46+66,47 65,91£8,10
Béton cellulaire | 0,90  9,70+2,10 7,20+1,44  127,704+16,80 29,83+3,21

TABLE 6.7 — Valeurs mesurées du radium-équivalent.

Les valeurs résumées dans la table permettent de comparer la radioactivité spécifique des
matériaux de construction contenant du ?26Ra, du 232Th et du “°K. Comme on peut le voir
dans ce méme tableau, leurs activités varient de 4,26 & 56 Bq.kg™!, de 3 & 71 et de 9 & 1123
Bq.kg™!, respectivement. Le modele utilisé ici est suggéré par Krisiuk [Krisiuk 1971]. Dans ce
modele, la valeur de la dose tolérée doit étre inférieure ou égale & 1 mSv.an~! & l'intérieur des
habitations. Autrement dit, malgré les variations considérables du radium-équivalent Ra., des

1

différents matériaux, il doit rester inférieur a la valeur maximale de 370 Bq.kg™" (cf. chapitre

2).
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6.2.4 Indice du risque interne et externe

Dans le souci de maintenir la dose d’exposition externe et interne due aux matériaux de
construction & une valeur de 1 mSv.an~! (c.f chapitre 2), les indices de risque externe et interne
sont calculés. L’indice de risque interne est lié aux conséquences du 2??Rn et ses descendants
sur les organes respiratoires. Dans ce travail, on s’est limité aux effets des rayonnements
car la concentration du radon dépend de la circulation de l'air dans la piece, de la nature
et des porosités des matériaux. En se basant sur les formules 6.5 et 6.6, les indices obtenus
(figure 6.4 ) sont inférieurs a I'unité comme le stipule la norme [Directive 1996].

Ap, A A
_ 4r Th K (6.6)

et
1 (6.7)

1.9 00 Indice externell D Indice interne

0.6
0.4

0.2

ol L HH il HH ol DH DD =0

Y O F & Q ® @&)
Q)&\Ov &,Q:&Q;Q’}OQ o Q/\‘b égb’é ‘K)O'Q\ C}%’Q & &

FIGURE 6.4 — Indices de risque externe et interne calculés selon le modele.

6.2.5 Dose efficace annuelle

La dose efficace annuelle est un indicateur des effets stochastiques des radiations, et
est calculée pour un adulte et un bébé selon le modele dédié (c.f chapitre 2). La table 6.8
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‘ Dose efficace (Sv.Gy~ 1)

Radionucléides Bébé Enfant Adulte

40K 0,926 0,803 0,709
2327 0,907 0,798 0,695
226Ra 0,899 0,766 0,672

Moyenne 0,91 0,79 0,69

TABLE 6.8 — Coefficients de conversion du KERMA dans lair a la dose efficace pour les
rayonnements .

[Nations 2000, Directive 1996] résume les coefficients de conversion de la dose absorbée dans
I’air & une dose efficace.

Les résultats de la dose efficace annuelle montrent des valeurs inférieures au seuil toléré.
Les matériaux analysés dans ce travail peuvent étre utilisés pour la construction sans risque.
Si on se réfere & la valeur de 1 mSv.an—!, la brique rouge présente un léger exces de dose
efficace pour l'adulte et pour U'enfant (figure 6.5).
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FIGURE 6.5 — Dose efficace annuelle pour un bébé de 8 semaines et un adulte au-dela de 14
ans.

6.3 Comparaison des mesures avec les simulations

Afin de vérifier la fiabilité du modele étudié, on a eu recours aux simulations avec MCNPX
des différentes grandeurs étudiées jusque-la. Pour les murs simulés, ils sont composés par de
la brique rouge.

L’activité mesurée (Bq/kg) par la spectrométrie v pour un flacon SG50 a permis d’estimer
Iactivité émanant de toute la piece simulée basée sur le modele proposé dans le chapitre 1.
En connaissant son volume et la masse volumique des matériaux, on peut calculer le nombre
de photons émis par toute la piece a des énergies caractéristiques des noyaux.

Pour reproduire le modele, les noyaux 4°K, ?26Ra, 232Th et ?26Ra équivalent (descendants)
sont simulés pour tous les matériaux cités dans la table 6.8.

6.3.1 Distribution de dose

Le débit de dose en exposition externe varie en 1/d?> d’une source ponctuelle au point
ol est estimée la dose. Avec la simulation du modele, on a pu visualiser la contribution de
chaque mur dans la dose finale. La modélisation est opérée par la carte MCNPX mesh tally
qui permet un maillage de la piece. Selon les différents axes (x, y, z), le long des murs, la dose
est relevée dans différents points positionnés a 10 cm 1'un de l'autre dans les trois plans.
Pour obtenir cette distribution, on a considéré des pieces construites uniquement avec de la
brique. La brique a une masse volumique apparente de 1,63 g.cm™3. L’activité de radium-
équivalent obtenue est de 246+17 Bq/kg. La multiplication de cette valeur par la masse de
la piece donne une activité totale de 8023 kBq. Pour la modélisation par MCNPX, c’est le
taux d’émission des photons qui est utilisé par la carte WGT. Les figures 6.6 et 6.7 illustrent
respectivement le maillage de la piéce et a droite la distribution de la dose dans la piece.

En chaque point du maillage, la dose est calculée en utilisant les coefficients de conversion
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FIGURE 6.6 — Maillage du local simulé de
dimensions 4 m X 5 m X 2,8 m et des murs
de 20 cm.

FIGURE 6.7 — Distribution de la dose dans
le méme local.

de la CIRP 74 [J.C. 2007] avec le tally F5 de MCNPX qui calcule la fluence en un point.
L’association de la carte WGT et ce tally permet d’obtenir le débit de fluence nécessaire pour
le calcul de la dose absorbée. La projection de la dose sur chacun des murs (axe) montre une
distribution de forme similaire (figures 6.8).
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FI1GURE 6.8 — Contribution a la dose des différents murs deux par deux. Les doses représentées
sur les figures de gauche vers la droite sont relevées sur des plans passant par le milieu de la
piece a des positions respectives z=0, y=0 et x=0.

Sur chacune des figures, un des axes est fixé au centre de la piece et la variation de la dose
est calculée selon les deux axes restants. Les figures représentent les configurations suivantes :
(x, y, dose), (x, z, dose) et (y, z, dose). Le dépot de la dose est maximal le long des murs et
diminue au centre de la piece. Pour ce modele la variation de la dose n’est pas importante
compte tenu des erreurs liées & ’activité qui sont de I'ordre de 5 %. L’erreur statistique est
inférieure & 1% comme on peut le voir sur la figure 6.9.

Avec MCNPX, on peut modéliser différentes dimensions. C’est dans cette optique qu’on
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FIGURE 6.9 — Erreur statistique liée a la simulation

a simulé une piece de dimensions 10 x 10 x 10 m? avec des murs de 20 cm d’épaisseur, la
dose chute au centre de la piece. La figure 6.10 montre une variation a hauteur de 50 %. On
enregistre une dose qui avoisine 100 nGy/h (équivalent au nSv) le long des murs contre une
valeur moitié au centre de la pieéce. L’erreur statistique pour ce modele est inférieure & 1%

(figure 6.11).
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FIGURE 6.10 — Distribution de la dose FIGURE 6.11 — Erreur statistique liée a la
dans une piece de 10 m x 10 m x 10 m. simulation.

6.3.2 Calcul et simulation de la dose

Cette partie est réalisée pour faire une comparaison entre les résultats obtenus par les
mesures selon le modele proposé dans le chapitre 2 qui représente une piece de dimensions de
4m x 5m x 2,8m et de densité liée au matériau considéré (table 6.7). La simulation consiste a
modéliser la dose absorbée due aux rayonnements v des radioéléments suivants : 4°K, 226Ra,
232Th. Les figures 6.12, 6.13, 6.14 et 6.15 montrent un bon accord. Le méme constat est a

g
=

Erreur (
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souligner pour la dose obtenue pour le radium-équivalent Ra.q . La dose efficace annuelle est

représentée dans la figure 6.5.

Dose calculé pour le 0K

100
I0dose calculéellldose simulée
80
60
Tf—‘
=
O 40
=}
20
o W0 B e BE __ mm 0 __
& .Q‘so 0“0\@ & PO
b G @ Q Q'
PP & Tl
< Q““& &F ] @

FIGURE 6.12 — Comparaison entre les

modeles proposés et la simulation Monte
Carlo pour le K.
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modeles proposés et la simulation Monte
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250
lBdose calculéellIdose simulée
200
150
P
& 100
=
50
0 8 DD Oz HH HH mm
F P Oy @ S
S P e o & S K ¥
Q)&x Q&Q Q;é@ &S Q\ 60@» <Z),Q:Vo Qﬁ G&

FiGURE 6.15 — Comparaison entre les
modeles proposés et la simulation Monte
Carlo pour le Ra-équivalent.
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6.4 Conclusion

La correction des effets de pic-somme et de l'auto-absorption est d’une nécessité
irrévocable pour apporter une précision aux calculs finaux de lactivité. Cette correction
a permis de valider le test d’intercomparaison et d’améliorer les résultats des différentes
grandeurs calculées le long de ce chapitre, a savoir le radium-équivalent, les indices de risque
interne et externe, la dose absorbée (KERMA) et la dose efficace annuelle.

La concentration de la radioactivité naturelle de “°K, 2?5Ra, 232Th pour les matériaux
de construction est mesurée par la spectrométrie . Les valeurs obtenues sont comparables
a celles des autres pays [Ngachin 2007]. Cette radioactivité varie selon les matériaux et leur
origine géologique. L’activité de °K prédomine dans la brique rouge, le parpaing et le sable.
Cependant, I'activité du ??Ra prédomine dans la brique et le ciment. La brique rouge est
caractérisée par I'activité la plus élevée pour le 232Th. Le gypse est le matériau qui a Pactivité
la plus faible suivie de celle du platre (Bal3).

Le calcul du radium-équivalent montre une prédominance de la radioactivité naturelle
dans la brique. En tenant compte de bruit de fond de 50 nGy /h, on trouve que la dose efficace
annuelle est inférieure & 1mSv/an. Au terme de cette étude, les matériaux de construction
potentiellement utilisés répondent aux normes européennes a l’exception de la brique rouge
qui frole la limite supérieure de la dose efficace annuelle.

La distribution de la dose dans une piece avec des dimensions 4m x 5m x 2,8m et des
murs de 20 cm d’épaisseur est homogene. En revanche, pour une piece avec des dimensions
supérieures, la dose au centre de cette derniere est largement inférieure a la dose enregistrée
le long des murs.

Une fois de plus, la modélisation Monte Carlo (MCNPX) est d’un apport considérable
dans ce travail car elle a permis de valider le modele de calcul de la dose d’'une part, et
d’étudier la distribution de la dose dans des pieces de différentes dimensions.
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Le travail de cette these porte sur le développement des méthodes d’analyse fines par
la spectrométrie . Les principaux objectifs concernent I'amélioration des analyses et des
mesures des échantillons au laboratoire. Deux problématiques ont été étudiées a savoir le
phénomene de pic-somme et de ’auto-absorption.

La spectrométrie v reste un outil performant non destructif pour effectuer des mesures
environnementales. Elle permet un dosage en une seule mesure des radionucléides émetteurs
~ pour une gamme d’énergies allant de 20 keV a 3 MeV. Des étalonnages qualitatif (énergie)
et quantitatifs (efficacité) sont des étapes importantes pour une mesure précise. Or, les
radioéléments utilisés pour ces étalonnages sont affectés généralement par 'effet de pic-somme
di aux transitions en cascade. Les échantillons mesurés ne sont pas toujours semblables a
I’étalon du point de vue de la densité, de la géométrie et de la composition chimique. Les
deux phénomenes pic-somme et auto-absorption sont donc a l'origine des valeurs biaisées
(gain ou perte d’impulsions) en spectrométrie . Tenir compte de ces deux phénomenes dans
le processus d’analyse est capital comme on 1’a montré tout le long de ce travail.

La premiere partie de la these a été consacrée aux études des effets de pic-somme.
Nous étions amenés a établir les fonctions de réponses des deux chaines de spectrométrie
v (BEGe et INTER) utilisées au RaMsEs dans le cadre des accréditations COFRAC et
des agréments ASN. Cela permet désormais de calculer Defficacité de détection pour deux
géométries SG50 et SG500. Les premieres simulations Monte Carlo (MCNPX) n’ont pas été
concluantes du fait que les deux chalnes ne sont pas caractérisées. Apres sollicitation du
constructeur (CANBERRA) nous avons pu obtenir plus de précisions sur les dimensions et
les zones mortes des détecteurs. La connaissance précise de ces parametres a permis d’obtenir
d’excellents résultats avec un écart expérience-simulation inférieur & 5 %.

L’optimisation des simulations Monte Carlo, MCNPX, GEANT4 et GESPECOR ont
permis d’atteindre les objectifs définis au début de cette these. Pour ce faire, les modélisations
ont été effectuées en trois étapes. La premiere consiste a reproduire d’une maniere fidele
le détecteur et la source en termes de dimensions, géométrie, composition chimique et
densité des matériaux. Dans la seconde partie on s’est intéressé aux processus de transport
des rayonnements v dans la matiere. Dans la derniére partie sont définies les observables
souhaitées (dépot d’énergie, flux surfacique ou volumique,. . .). Toute une série de simulations
a été réalisée dans différentes configurations géométriques (sources ponctuelles, SG50 et
SG500) afin de reproduire au mieux les résultats expérimentaux.

L’utilisation d’une source étalon permet de définir la valeur du rendement d’absorption
totale d’une maniere expérimentale. La courbe d’efficacité établie avec une source étalon de
géométrie identique a celles des matrices analysées doit prendre en compte le rendement
géométrique. Un soin particulier a été porté sur I'étude des effets de la distance source-
détecteur, volume du détecteur et schéma de décroissance sur le rendement géométrique.
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Dans le cas des mesures environnementales, les activités mises en jeu sont tres faibles,
ce qui contraint a rapprocher I’échantillon du détecteur afin d’augmenter ce rendement
géométrique d’ou la problématique des pics-sommes. En effet, ce phénomene est dia aux
interactions simultanées de plusieurs photons émis en cascade par la source. Il conduit a
une variation (perte et/ou gain) de nombre d’impulsions mesurées dans le pic d’absorption
totale. Pour s’affranchir des effets des coincidences lors de 1’étalonnage en efficacité, 1'idéal
est d’utiliser des étalons contenant des mélanges de radioéléments a schémas de niveaux
simples, de préférence avec une seule raie. Dans la pratique, les standards multi-y mis en
ceuvre contiennent la série de radio-isotopes 24'Am, 199Cd, 5"Co, 139Ce, 51Cr, 13Sn, 8°Sr,
1375, 60Co et ®8Y. Cependant, certains de ces radionucléides sont affectés par le phénomene
de pic-somme tels que le °Co et 1'88Y.

Pour pallier le manque des sources mono-énergétiques, on a eu recours aux modélisations
par MCNPX et GEANT4. Ceci a permis de reproduire d’'une maniere indépendante la
fonction de réponse du détecteur pour chaque raie, afin de remonter a la courbe d’étalonnage
en efficacité dépourvue des effets de pic-somme, donnée indispensable pour 1'utilisation
du code ETNA. Le fonctionnement de ce dernier nécessite également l'introduction de la
courbe de rendement total. On a ainsi obtenu les courbes de rendement d’absorption totale
et du rendement total pour les géométries SG50 et SG500 au contact du détecteur BEGe
positionné verticalement. L’ensemble de cette étude a été validé par le test d’intercomparai-
son. Au terme de cette étude, on a pu corriger 244 radionucléides des effets de pic-somme
qu’on peut désormais inclure dans I’analyse des spectres. On note que les corrections de
pic-somme nécessaires pour certaines énergies peuvent atteindre 85 %, c’est le cas du 219T1 et
1539 m. Ce travail a fait 'objet d’une publication dans la revue Applied Radiation and Isotopes.

Dans la deuxieme partie de la these, nos études ont été focalisées sur le phénomene de
lauto-absorption (perte d’impulsions). Il ressort des travaux antérieurs que ce phénomene
dépend de trois parametres : I’énergie du photon incident, la densité apparente et la compo-
sition chimique de 1’échantillon. L’originalité de ce travail est I'introduction de la notion de
nombre atomique effectif (Z.sy). Toute une série de mesures expérimentales complétées par
des simulations Monte Carlo ont été effectuées sur différentes matrices. A titre d’exemple
aux alentours de 50 keV, les pertes d’impulsions pour les échantillons de gypse et d’éthanol
de 0,8 g.cm™ de masses volumiques apparentes sont de 68 et 13 % respectivement. D’autre
part, nous avons montré a l’aide des outils de simulation MCNPX et GESPECOR l'influence
des parametres 'énergie, densité ainsi que composition chimique sur ’auto-absorption. La
contribution de chacun des parametres dans la correction de ce phénomene a été quantifiée.
Les coefficients de correction obtenus, englobant ces différents parametres, sont en bon
accord avec les résultats expérimentaux obtenus par la méthode de transmission.

Dans les mesures de la radioactivité en laboratoire, la raie a 46 keV du 2!°Pb est souvent
rencontrée dans les échantillons environnementaux et sa mesure est problématique. Dans
certains cas, elle est séverement affectée par I'auto-absorption, cas des échantillons denses.
Lorsque la différence entre 1’échantillon et 1’étalon réside uniquement dans la densité, la
correction augmente avec cette derniere. Si la densité est inférieure a celle de I’étalon, les
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coefficients de correction sont inférieurs a 1'unité. Ce constat montre la dépendance linéaire
entre les coefficients de correction de 'auto-absorption et la densité.

Ces observations sont a prendre avec précaution si la composition chimique de I’étalon et
celle de DI'échantillon sont différentes. En effet, pour deux échantillons de méme densité
et compositions chimiques différentes, les pertes de comptage sont plus importantes pour
I’échantillon dont le Z.s; s’éloigne de celui de I’étalon.

L’étalon que nous avons utilisé est une matrice équivalent-eau avec une densité de 1 et
un Zgsr de 7,51. La séparation de la contribution de chaque parametre dans la correction a
montré que pour une méme densité et des Z. sy compris entre 9 et 18 (gamme des échantillons
analysés dans le laboratoire) la correction totale est essentiellement due au Z.ys. En revanche,
pour un Z.sy proche de celui de I’étalon, la correction est plutot propre a la densité. Ces
travaux sont soumis pour une publication dans Nuclear Instrument And Methods B.

Au terme de ces deux parties de la thése, on a pu caractériser deux systémes de
spectrométrie gamma (BEGe et INTER). Ces études sont d’une utilité capitale pour le
groupe RaMsEs afin de maintenir ses compétences dans le domaine de ’analyse fine de
radioactivité dans lenvironnement selon les normes ISO/CEI 17025. Les deux corrections
seront d’un apport considérable de point de vue métrologique pour améliorer les limites
de détection. On a pu améliorer la technique d’analyse par l'incorporation des facteurs de
correction de pic-somme et de I’auto-absorption aux traitements des spectres.

Dans la derniere partie de la these, nous avons réalisé des applications directes de la spec-
trométrie . Il s’agit de la dosimétrie des rayonnements « pour les matériaux de construction.
Ces derniers sont a l'origine d’expositions aux radiations a cause des descendants des radio-
nucléides des familles naturelles & savoir 232Th, 226Ra(?38U) et 4°K dont la radioactivité est
déterminée par la spectrométrie . En se basant sur les modeles existants dans la littérature,
on a pu estimer les grandeurs relatives a la dosimétrie en I’'occurrence le radium-équivalent, les
indices de risque interne et externe, la dose absorbée et la dose efficace annuelle. Les analyses
effectuées ont révélé que les taux de radioactivité dans les matériaux de construction (gypse,
parpaing (brique grise), sable, gravier, platre (Bal3), béton cellulaire, brique rouge et béton
fibré) sont en dessous des normes. En dépit du cas de la brique rouge, le reste des échantillons
est largement en dessous des valeurs réglementaires.

Les indices de risque interne et externe sont inférieurs a 1'unité, ce qui signifie que ces
matériaux de construction n’excedent pas la limite annuelle de 1 mSv. Les valeurs de radium-
équivalent radium-équivalent sont comprises entre 5 & 246 Bq.kg™!, la dose absorbée se situe
entre 6 & 222 nGy.h~!. Les variations de radium-équivalent et la dose absorbée d’un matériau
A un autre montre la variation de la radioactivité du 2?°Ra, 232Th et ‘K. Malgré cette disper-
sion des valeurs d’'un matériau a un autre, le radium-équivalent reste en dessous de la valeur
recommandée de 370 Bq.kg™!. Concernant la dose absorbée dans l'air, les valeurs obtenues
sont comparables a celles obtenues dans d’autres pays. D’ailleurs plusieurs travaux ont été
publiés a ce sujet. L’étude de la distribution de la dose dans 'air a révélé la diminution de
celle-ci en allant vers le centre d’une piece, pour des dimensions importantes. Ce constat n’est
pas vérifié pour une piece de petites dimensions. En effet, la distribution est homogene. Le
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code MCNPX a permis le calcul de la dose en chaque point de ’espace, en considérant la
radioactivité émanant des murs, du sol et du plafond de la piece. Par la modélisation, on a
pu valider le modele de calcul de la dose absorbée dans l'air. Ces travaux ont fait 'objet d'un
article publié dans World Journal of Nuclear Science and Technology.

La modélisation Monte Carlo est un outil tres performant qui peut se substituer a la
mesure expérimentale lorsque celle-ci est complexe a réaliser. Suite aux différentes mesures et
simulations effectuées, on peut conclure que par la simulation on peut maitriser les processus
d’interaction rayonnement-matiere relatifs a la spectrométrie . En connaissant la composition
chimique et la densité de I’échantillon ainsi que les radioéléments qu’il contient, la méthode
Monte Carlo s’est avérée tres adaptée aux calculs des coefficients de pic-somme, de 'auto-
absorption ainsi que des calculs de dosimétries des rayonnements ~.




ANNEXE A

Rayonnements v et bruit de fond

En spectrométrie ~, 'apparition de certains pics est toujours associée a d’autres dont
lorigine est différente. Certains d’entre eux sont répertoriés dans les tableaux suivants,
I’abréviation activ fait référence a activation :

E (keV)Radionucléide I(%) Pics associés (keV) Origines
46.54 20pp 425 - 238y
53,23 2l4pp 1,06 295, 351 28y
53,44 BmGe 10,34 - 2Ge (n, 7), ™“Ge (n, 2n)
63,28 ZHT 4.8 92.58 ]
74,82 BiK,, 27,7 77,11 212,214p,
74,97 PbK,, 46,2 72,81 208
77,11 PbK,, 46,2 74,82 212,214py,
84,94 PbKg 10,7 74,97 2081
87,30 PbKg, 3,91 74,97 208
87,35 BiKg, 10,7 74,82 212,214pp,
89,78 BiKg, 3,93 74,82 212,214py,
89,96 ThK,, 28,1 93,35 235U, 228 Ac
92,58 ZHT 5,58 63,28 ]
93,35 ThK,, 454 89,96 2351, 228 Ac
105,60  ThKg, 10,7 93,35 35U, 228Ac
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Annexe A. Rayonnements v et bruit de fond

E (keV)Radionucléides I(%) Pics associés (keV) Origines

109,16
112,81
122,32
129,06
163,33
174,95
185,72
186,21
205,31
209,26
238,63
242,00

269,49

23517
234,
223R,
228 A .
23517
mGe
23577
226R,
23577
228 7 .
212p,
214p1,

223Ra

1,54
0,28
1,192
2,42
5,08
faible
57,2
3,55
5,01
3,89
43,6
7,268

13,7

185,72
63,28, 92,58
269,49
911,20, 968,97
185,72
198,39

143,76

185,72
911,20, 968,97
300,09
295,22, 351,93

9122,32

Primordial
238U
235U

2327,

Primordial

"Ge (n, 7)

Primordial

238U

Primordial
232 Th
2327,

238U

235U
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E (keV) Radionucléide I(%) Pics associés (keV) Origines
270,24 28 Ac 3,46 911,20, 968,97 22T
277,37 20877 2,37 583,19, 2614,51 22T
295,22 2l4pp, 18,50 351,93 HE]
300,09 231py, 3,18 238,63 2327
328,00 28 Ac 2,95 911,20, 968,97 232Th
336,24 115 Cd /M5 In 45,9 527,90 Activ de Cd
338,32 28Ac¢ 11,27 911,20, 968,97 232Th
351,93 2l4pp 35,60 295,22 2]
300,09 231pa 3,18 238,63 22T
328,00 228 Ac 2,95 911,20, 968,97 22T
336,24 115 Cd /M5 In 45,9 527,90 Activ de Cd
338,32 228 Ac 11,27 911,20, 968,97 22T
351,93 2l4php 35,60 295,22 287
409,46 228A¢ 1,92 911,20, 968,97 232Th
447,60 "Be 10,44 911,20, 968,97 Cosmic
462,00 24py 0,213 295,22, 351,93 88U
463,00 228 Ac 4,40 911,20, 968,97 22T
510,7 208 6,29 583,19, 2614,51 232Th
511,00 Annihilation - - 64+

527,90

570,82

1504 27,5

28 ¢ 0,182

336,2

911,20, 968,97

Activ 114Cd (n, v)

232Th
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E (keV)Radionucléide 1(%) Pics associés (keV) Origines

583,19 208 30,6 2614,51 232Th
609,31 TR 45,49 1120,29, 1764,49 23U
661,66 137¢ 84,99 - Fission
726,86 228 ¢ 0,62 911,20, 968,97 232Th
727,33 2124 6,74 1620,74 2827
755,31 228A¢ 1,00 911,20, 968,97 232Th
768,36 214B;4 4,891 609,31, 1764,49 287
794,95 228 Ac 4,25 911,20, 968,97 22Th
806,17 214Bj 1,262 609,31, 1764,49 2387
835,71 228 Ac 1,61 911,20, 968,97 22Th
839,04 2l4pp 0,587 295,22, 351,93 238U
860,56 208 4,48 583,19, 2614,51 232Th
911,20 228 Ac 25,8 968,97 232Th
934,06 2144 3,096 609,31, 1764,49 88U
964,77 228Ac 4,99 911,20, 968,97 232Th
968,97 2 g 15,8 911,20 2827
1097,3 U6y 56,2 1293,54 U5 (n, v)
1120,29 2B 14,907 609,31, 1764,49 2387
1155,56  21Bi 1,635 609,31, 1764,49 B8U
1173,23 60Co 99,85 1332,49 Activ

1238,11 214p;4 5,827 609,31, 1764,49 238y
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E (keV)Radionucléide I(%) Pics associés (keV) Origines
1377,67 2MBj 3,967 609,31, 1764,49 28y
1407,98  2MBi 2,380 609,31, 1764,49 88U
1459,14  228Ac 0,83 911,20, 968,97 282Th
1460,82 U 10,66 - Primordiale
1588,20  228Ac 3,22 911,20, 968,97 232Th
1620,74 2124 1,51 727,33 2327
1630,63  2?8Ac 1,51 911,20, 968,97 232Th
1729,60 2l4Bi 2843 609,31, 1764,49 28y
1764,49 214B] 15,28 609,31, 1764,49 PRET
1847.42 2MBi 2,023 609,31, 1764,49 28y
2204,21 214B] 4,913 609,31, 1764,49 287
2614,51  208T1 3585 583,19 232Th, 208Pb (n, p)
1293,54 61y 84,4 1097,3 Activ 1In (n, 7)
1332,49 0Co 99,98 1173,23 Activ
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