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Introduction

1 La spectrométrie gamma aéroportée

La présence naturelle de radionucléides émetteamsna dans le sol et le parcours moyen important des
rayonnements gamma dans l'air ont permis d’envisdgeuis longtemps la détection et la quantificatites
radionucléides par voie aéroportée. L'intérét ggatdes mesures par cette voie est d’obtenir eapaht une
information sur la présence de radionucléides wtsl@listributions au niveau d’'un site et ce, pooe zone
géographique étendue.

Les premieres applications liées aux mesures adggzoconcernaient essentiellement la prospectiorera.
C’est a partir de 1944 que les premiéres propostibutilisation des moyens aéroportées pour lhewhe
d'uranium furent émises, mais il aura fallu atten@®0 ans pour disposer d'une technologie suffisanta
réalisation de ce type de mesure. Les premierssesgeent lieu au Canada en 1949 (Pringle, 1956¢ an
détecteur a iodure de sodium (Nal) de 36.dBm 1958, le Commissariat & I'Energie Atomif(@EA) obtint les
premiers résultats convaincants en utilisant ce enB/pe de détecteur dopé au thallium (Nal(TI)) duatume

de 3 800 crh (Berbezier, 1958). Le dispositif permettait deedétr les variations majeures de la radioactivité
naturelle & une altitude allant jusqu’a 80 m. Lisgogen compte des problémes spécifiques a la maéuvportée
ainsi que les progrées de l'instrumentation, ontmperde définir les fenétres énergétiques pour fexipaux
radionucléides d’origine naturell®K, 2%, 2%2Th) (Darnley, 1969).

La crise énergétique de 1973 et la multiplicatioss ccentrales nucléaires déclencherent de nombreuses
campagnes de recherche d’'uranium contribuant aifiessor de la spectrométrie gamma aéroporté@ahzée

de lindustrie nucléaire et la dispersion épisodiqdans I'environnement de radionucléides d’origine
anthropiques, provenant des essais d'armes nuetééiotamment Américains, Russes et Frangais dans |
années 1960) ou d’accidents de centrales (Tchereob¥986 et Fukushima en 2011), ont entrainé paataon

de la spectrométrie gamma aéroportée a la messmadnucléides anthropiques et notammerit @s.

Suite a I'accident de Tchernobyl, de nombreux pawsppéens pour la plupart, se sont dotés de sgstélm
spectrométrie aéroportée pouvant étre déployédeapnt en cas de situation d’'urgence (de douzendetsix
heures aprés l'incident). L'inhomogénéité des rdtées de cet accident a été évaluée (Lindahl, 1987;
Mallander, 1989). Un vol a travers le nuage de ammation a été réalisé mais a rapidement contateiné
systeme de détection. Cette contamination, en ¢iése préjudiciable pour le matériel, rend compég la
définition du nuage radioactif (R. L Grasty, 1997).

Différents exercices d'inter-comparaison de systeraéroportés auxquels le CEA a participé, ont eu, li
permettant de démontrer la capacité de différeais guropéens a travailler ensemble en cas d'adcatea
améliorer les résultats obtenus avec ce type dermgs(ECOMAGS (Sanderson, 2004)).

La recherche de sources ponctuelles sur des zengkisieurs milliers de km2 en avion peut étreiséal en un
temps raisonnable et constitue donc un des domalhesisation de la spectrométrie gamma aéroportée

Différents accidents aériens entrainant la disparde matiére radioactive, engendrérent I'utilsatie moyens

! Le Commissariat a I'énergie atomique a changéode en 2010 en élargissant son champ aux énerggeaatlves. Il est ainsi devenu le
Commissariat & I'énergie atomique et aux énerdtesatives.
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aéroportées pour la recherche de cette contaminstioune zone de plusieurs kilometres carrést(®vjs1978;
Grasty, 1980). L'utilisation de systemes de specéivie gamma aéroportés a également permit laisatiain
de sources ponctuelles comme dans le cadre deHlarohe de sources d&o provenant de I'impact au sol

d’'un missile américain contenant ces sources addgfdeal, 1972).

Dans un autre domaine d’application, la spectramé@mma aéroportée peut profiter a la surveillatez sols

a travers I'étude de la concentration en potasdgiams ces derniers. L'amélioration continue des auth
d'analyse des mesures permet aujourd’hui de diséintes champs ayant été fertilisés par des engotEssés
(CEA, 2013). La spectrométrie gamma aéroportéeégatement utilisée pour I'analyse géologique dds so
(Laroche, 2013).

La spectrométrie gamma aéroportée peut étre etips@r d'autres applications géologiques comméittegion
de I'épaisseur du manteau neigeux recouvrant i&isf@n Russie (Vershinina, 1971) ou aux Etats-(RPéxk,
1971) afin de permettre une régulation optimalerdesrves en eau. La détermination de I'épaissemnahteau
neigeux est obtenue a partir d'une mesure aérapaiéréférence lors de I'absence de neige coupléeea
mesure gravimétriqgue de I'humidité du sol justerdvas premiéres chutes de neige. La prise en edmpta
biomasse présente et de la variabilité de I'éparsde manteau neigeux permet d’améliorer la précisles
résultats (J.E. Glynn, 1988).

Au travers de ces différentes applications, c’estlément la capacité de contrbler I'état radiodpgi d'un site
de taille importante, parfois difficilement accédsipar des moyens terrestres et en un minimunemes, qui
rend l'utilisation de systemes aéroportés intémssd 'analyse des données recueillies par cegmest permet
de mettre en évidence une éventuelle pollutionwaiuéion qu’elles soient d’origines nucléaires, usttielles,

agricoles ou simplement dues a des caractéristgg@sgiques particuliéres.

2 Principe technique

Le principe de la spectrométrie gamma aéroportéed'estimer les activités des différents radioniads

présents au niveau du sol a partir du signal rééupdr le détecteur et mis sous forme de speahepifre ).

En pratique, la mesure aéroportée consiste a survolsite en suivant des lignes de vol paraliéfese elles. La
distance entre 2 lignes de vol, appelée déporgéstralement comprise entre 80 et 200 métresratido des
applications considérées. La prise de mesuresiéégsilsur une ligne de vol et 'absence de mesmas ces

lignes est typique de la spectrométrie gamma aétépo

La mesure est réalisée a une altitude la plusesfaddsible. Une altitude de référence est défimamiachaque
vol. Celle-ci est fixée a 40 m lors des mesure€BA mais peut étre comprise entre 20 et 100 m.éwaation
de cette altitude de référence au cours d'un vpledéd de la topographie du site survolé et des dsta
rencontrés (lignes électriques, grues, batimeiliss lignes de vol complémentaires peuvent étrecteiées,
perpendiculairement aux premiéres, permettant amsjuadrillage de la zone géographique en contieghun

temps de vol allongé.
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La vitesse de vol dépend du type de porteur utjasén, hélicoptére ou drone). Pour un hélicoptaiée-ci est
généralement fixée a 70 km/h. La définition desapwatres de vol et du temps d’acquisition des mesese
basée sur un compromis entre I'autonomie du parteucolt d'un tel survol et la résolution spatiaes
résultats. La hauteur de vol est généralemeneraligdéport mais celle-ci est limitée pour deraisle sécurité
du personnel et de I'éventuelle remise en susperd@s radionucléides dans Il'air (cas d’'une contation

surfacique).

Les détecteurs utilisés lors de mesures aéropostFaggénéralement des détecteurs Nal(Tl) perniattanoir

un bon rendement de détection des photons. Le tefagsguisition généralement considéré avec ce tigpe
détecteurs est d’'une seconde. L'utilisation d'autrgpes de détecteur, notamment constitués de garma
(GeHP), peut entrainer des temps d’acquisition phogortants lors de mesures environnementales. Lors
d’'accidents nucléaires, le faible rendement deatiéte d'un détecteur a semi-conducteur par rapgpotn
détecteur a scintillation n’est plus une contraietda meilleure résolution en énergie des détestausemi-
conducteurs peut étre mise a profit permettantidewtification et une quantification plus précisssdlifférents

radionucléides présents (Gutierrez, 2002).

Ce temps d’acquisition trés faible, couplé a ungudle importante, engendre d'importantes fluctuai
statistiques sur les données enregistrées en vebkt @ne des principales sources d'incertitudes Ide

I'estimation des radionucléides émetteurs gamma.

3 Le systeme HELINUC

HELINUC™ (HELIcoptére NUCIéaire) est un systéme opératibrae cartographie gamma aéroportée,
développé et mis en ceuvre depuis 1983 par le CEMDA profit des exploitants nucléaires civils (GIE
INTRA?), du ministére de la défense, du DCFI&t des autorités publiques nationales et intevnates
(AIEA...). HELINUC peut étre déployé en France métliaine en quelques heures en cas de crise
radiologique. Les principales missions de HELINU®ts:

+ La réalisation de blancs radiologiques de sites laledéfense, de sites civils et des grandes

agglomérations ou de site a sécuriser ;
* Llintervention en situation d’'urgence en cas d’decit sur un site civil ou militaire ;
e Larecherche de sources ponctuelles ;

* |’assistance internationale.

Les 3 grands axes d’applications de la spectromgimma aéroportée au CEA sont présentés surdeeFogl.

2 Groupement d'Intérét Economique regroupant EDEHA et AREVA
3 Détachement Central Interministériel d’Interventitechnique (sous I'autorité du Ministre de I'lriégir)
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Figure 0-1. Principales missions du CEA avec le sgshe HELINUC.

Dans sa configuration standard, sur hélicoptérerléig type Ecureuil mono ou biturbine, le systenet INUC
est composé de 4 détecteurs Nal(Tl) parallélépipédi pour un volume de détection totale de 16slittes
spectres enregistrés sont codés sur 512 canawésegpant une gamme d’énergie de 0 a 3 MeV. Lesngdras
de vol et d’acquisition lors d’'une mesure aéromré&ec le systéme HELINUC sont présentés au tableau

suivant :

Paramétres de vol et d’acquisition

Déport 80m
Altitude 40 m
Vitesse 70 km/h
Détecteur utilisé Nal(Tl)
Temps d’acquisition 1ls

Tableau 0-1. Parameétres standards de vol et d’acqui®n utilisés avec le systeme HELINUC.

Le systeme HELINUC est présenté en détail au cteapit

4 Objectif de la these

Cette these s’inscrit dans une démarche d’améliorabntinue des méthodes d’analyse des mesurepaé¥es
dans les différents axes présentés a la FigureD&ds le cadre du développement de méthodes damalgux
démarches différentes peuvent étre adoptées. Laigne démarche consiste a développer une méthode
compléte permettant de répondre a I'ensemble dpbcapons envisageables. La seconde démarcheeest d
développer plusieurs méthodes, chacune adaptée apjpiication bien précise. Les applications quiodéent
de ces axes (situations de crise, recherche deesoponctuelles ou mesures environnementales)uweert pas
toutes les mémes régions énergétiques des speategistrés. La démarche adoptée dans cette thesere
basée sur la séparation du spectre en plusieuisneggnergétiques. Cette discrétisation engendre le
développement de méthodes dédiées aux applicatmternées a partir des régions énergétiques egfigGie

découpage est présenté a la Figure 0-2.
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Figure 0-2. Découpage énergétique d’'un spectre eristré.

En plus de prendre en compte les différences spesten fonction de I'énergie (fond de diffusiongpbu moins
important, statistiques de comptages modifiées|uéien en énergie,...), ce découpage permet de déresiles
caractéristiques spatiales de répartition des ssu(eolumique, surfacique ou ponctuelle) et lesdidans
d'utilisation liées a I'application. Les méthodesupent ainsi prendre en compte les différentescténiatiques
des applications en les utilisant a leur avantage.

Le développement d'une méthode dédiée a une appticeonduit & une réflexion sur I'amélioration cile-ci

ou a son optimisation en fonction des caractéristiqd’'une autre application. Le fil rouge de céitese est le
développement de méthodes basées sur l'analysistigtee multivariée des spectres enregistrés en vol
L'utilisation de telles méthodes constituent uneuvelle approche de l'analyse spectrale des mesures
enregistrées avec le systeme HELINUC (Guillot, 19@6rtin-Burtart, 2012). Cette analyse statistigergient a
considérer I'ensemble des mesures d'un méme sitemeo un tout et non plus comme des mesures

indépendantes les unes des autres.

L'étude bibliographique étayée et présentée auitbalpl a permis de définir 'orientation de cettieése. Les

méthodes présentées aux chapitres IV, V et VI comtune dédiées a une application particuliére.

Les contr6les environnementaux se basent surrfiaitn des radionucléides a haute énergie. La détdes
fenétres recommandée par I'AIEA et présentée darsuite de ce document (chapitre Ill) est actuediem
utilisée pour la quantification des radionucléidasivants 4°K, 238U et 232Th. L’estimation de [Iactivité
du'¥’Cs dans les pays contaminés par ce radionucléidee sudes accidents ou des essais nucléaires, est
également possible si aucune contamination radipleganthropique aux énergies supérieures a ceflé’ds

n'est présente. Bien qu’elle soit considérée corfanmeéthode de référence, les activités déterminges la
méthode des fenétres sont cependant entachéesrdtindes importantes dues principalement aux tlatbns

statistiques des faibles taux de comptage. Leetraint de ces fluctuations a partir de techniqueéltdage
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appliquées aux spectres avant I'utilisation de &hmnde des fenétres est étudié au chapitre 1V pgluire ces

incertitudes.

En cas d'incident ou d’accident intéressant la Bgde une quantité de matiére radioactive émetterasae
énergie peut étre rejetée. Ainsi, une méthode alex limites de détection basses a été spécifiquemen
développée pour les applications liées a la Défe@s#e-ci est basée sur I'analyse statistique iwarige des

spectres et sur la déconvolution du signal dttAm a partir d’'une bibliothéque de référence (chapitre

Les méthodes précédentes, nécessitant un tempalaé nportant et étant inappropriées a une apabrs
temps réel ont conduit au développement d’'une ndétltanalyse rapide dédiée aux moyennes énergadte C
méthode utilise comme base de données les nombrdsixdéja effectués tant en France qu'a I'étrampgerle
systeme HELINUC. Ainsi, la détection d’'une anomajemma (présence d’'un radionucléide différent des
radionucléides d’origine naturelle) avec cette rodéhrepose sur la connaissance préalable des vatbates

présents sur site et de leurs signatures specteapsctives. Cette méthode est présentée au reh¥pit
Cette thése présente ainsi difféerentes méthodesalyse de spectres répondant a un objectif comnaun d

détection et d'identification de radionucléidesfimsées par une séparation en gamme d’'énergispisres

analysés.
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|.  Le photon : de I’émission a la détection

La radioactivité existe partout autour de nous,édaf naturel ou induite par les activités humaingle
correspond a la propriété qu'ont les noyaux insmhde perdre spontanément de leurs masses en ritmetta
différents types de particules. En 1895, le phgsicillemand Wilhelm Rdntgen a découvert les raydren
étudiant le rayonnement cathodique des tubes dek€so En 1896, Henri Becquerel, travaillant surrégons

X, découvrit la radioactivité via I'émission sponée de rayonnement par I'uranium. Marie Curie ftitkard sur

la radioactivité du thorium, découvrit en 1898 deoxiveaux radioélémefitsle polonium et le radium.

Les différents mécanismes d’émission de particekegproduisent temporellement de maniére aléatQes.
mécanismes peuvent conduire a la modification derlacture interne du noyau (désintégration alfplesa ou
fission) ou au passage d'un état d’énergie a uregémission gamma ou conversion interne). Lesquées
émises sont détectées afin d’identifier les noyémetteurs (les radionucléides) et de les quantifiette thése
s'intéresse a la détection, lidentification et daantification des radionucléides a partir de le@émsissions

gamma.

1 Lumiére sur le photon

La transition d’'un noyau d'un état excité vers dat &€ont I'énergie d’excitation est plus faible wers I'état
fondamental peut s’effectuer par émission gammateGamission est décrite selon un aspect ondutatmir
corpusculaire (comme pour toute la matiere) suilamtualité onde-corpuscule mise en évidence paisLde
Broglie en 1924. Ainsi le rayonnement gamma est amge électromagnétique caractérisée par sa longueu
d’'onde (ou sa fréquence). Le photon gamma est aussi une particule de nesie charge nulles se déplacant
dans le vide a la vitesge= 299 792 458 m.s~1. Ces deux représentations du rayonnement ne s@xcpas,

elles sont en fait complémentaires et sont rel@ed'équation suivante :

Avec h la constante de Planck valant approximatesmrh = 6.6260.1073*].s etp la quantité de mouvement

de la particule.

L'aspect ondulatoire est utilisé pour étudier lbgmomenes de diffraction, d’interférence ou de nEd#on de
la lumiere. Compte tenu des phénomenes physique®mijeu dans l'interaction des photons gamma &vec
matiere dans le cadre de la spectromét(iffet photoélectrique, diffusion Compton,...), &telction de photons

se fera au travers de leurs interactions en tampauticules avec la matiere (i.e. aspect corpase)l

Le caractére unique des émissions gamma suiteransitions entre différents états excités d'un nogst a la
base de la spectrométrie gamma. Ces émissions gamears rapports d’'embranchement représenterarta
d’identité du radionucléide et permettent de |é&dincier. Chaque radionucléide sera donc caiaét@ar une

série de raies d’émission gamma qui lui est propez.exemple, lors de la désintégration®¥ip en®Ni, les

* Radionucléide et radioélément : un radionucléiteua isotope radioactif d’'un élément (exenipl€s) alors
gu’un radioélément est un élément dont tous lesfEs sont radioactifs (exemple I'uranium).
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émissions gamma ayant les rapports d’embrancherfenislus importants sont ceux de 1173,240 keVeet d
1332,508 keV (Figure I-1). Ce sont ces photonssguont utilisés en spectrométrie gamma aéropouée |p
détection dif°Co.
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Figure I-1. Schéma de désintégration df’Co (Source : LNHB/Helmer-2014).

La détection du rayonnement nécessite de prendcerapte les différentes interactions des photons tlair et
dans le détecteur, ainsi que I'angle solide deatiéte La suite de ce chapitre présente le prosedsudétection

des photons depuis leur émission jusqu’a leur eistrme en signal exploitable.

2 Interactions des photons avec la matiere

Plusieurs mécanismes d'interaction des photons kvetatiere sont possibles et dépendent de I'émargdu
matériau. Les interactions par effet photoélecgjgliffusion Compton et créations de paires sanplancipales
interactions des photons avec la matiére dansntargad’énergie considérée en spectrométrie gamnopadée
(énergie comprise entre 10 keV et 3 MeV). D’autmeteractions entre les photons et la matiere enhtren
également en jeu mais ne seront pas détailléesagankapitre. On peut citer les diffusions de Thamet de
Rayleigh qui sont des diffusions élastiques desgtsavec respectivement un électron libre et aotken lié.
Lors de ces diffusions, I'énergie du photon n’eat pnodifiée, seule sa direction de propagatiort.|'ea
diffusion de Rayleigh est notamment a I'origine changement de la couleur du ciel entre la jourcéaléur
bleue) et I'aube ou le crépuscule (couleur rouge).

La probabilité d'occurrence d’'un processus estéecla la section efficace et dépend principalement de
I'énergie du photon et du numéro atomique Z du naaié Le coefficient d’atténuation linéiquereprésente la
probabilité d'interaction par unité de longueur rd’'photon dans le milieu. Il prend en compte la déns

atomiquen du milieu et la section efficace par la relation :

u=nxa (1-2)
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Le coefficient d'atténuation linéique total prenamt compte les principaux processus d’interactes ghotons

avec la matiére s'exprime :

Utotal = ﬂphotoélectrique + ﬂCompton + Ucréation paires (|‘3)
Le coefficient d’atténuation des photons peut égalet prendre en compte la masse volumigulu matériau
traversé : celui-ci est alors appelé coefficierdttdnuation massique et né’té). Les courbes d’évolution des
coefficients d’atténuation massiqdé{?) pour les différentes interactions des photons dlaimssont présentées

a la Figure 1-2.
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Figure 1-2. Courbe d'atténuation massique des photts dans l'air (ICRU, 1994).

Dans l'air, I'interaction par effet photoélectriqpeédominera pour des photons dont I'énergie détiaure a

30 keV. La diffusion Compton prédominera pour destpns d’énergie 30 keV a 3 MeV.

a. Effet photoélectrique

Un photon transmet toute son énergie a un éledittatiun atome ce qui entraine I'éjection de ceticébon du

cortege électronique (Figure 1-3).
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Figure I-3. Schéma de I'effet photoélectrique.

Cet effet se produit dés que le photon posséde&neegie supérieure a I'énergie de liaison d’'unélestrons du
cortege électronique. Le coefficient d’atténuatfhotoélectrique évoluera donc de facon discontiswigant
qgue I'énergie du photon lui permet d’arracher uecttbn des couches K, L, M... L'énergie cinétique d

photoélectrorf, correspond a I'énergie du photon incidéptmoins I'énergie de liaison de I'électrap.
T.=E,— B, (1-4)
A partir de quelques dizaines de keV, I'effet plédéotrique se produit essentiellement avec la muchLa
section efficace d’interaction par effet photodliecte o5, quelle que soit la couche considérée, s’expriarda
relation empirique :
75
Opp X —

Ey

(I-5)

Avecn ~ 3 pourk, < 0,5MeV etn ~ 1 pourk, ~ 2 MeV.

A énergie égale, la probabilité d'interaction pé#fetephotoélectrique d’un photon gamma sera plusbable
avec un matériau de numéro atomique élevé (par @reiem plomb) qu'avec un matériau de numéro atomiqu
faible (exemple I'eau). Une des propriétés d’'uredttur de rayonnement gamma devra donc étre dédeyasn

numéro atomique élevé, ce qui est le cas pourclasi&teurs minéraux (par exemple le Nal(Tl)).

L'orbite laissée vacante par I'électron éjecté serar comblée par un électron d’'une couche supérieDe
réarrangement du cortége électronique entraineital’émission de rayons X soit I'émission d'un élemn

périphérique de I'atome (émission Auger). On paltes de relaxation atomique.

b. Diffusion Compton

Cette diffusion doit son nhom a Arthur Holly Comptqgui, en 1923, observa la diffusion d’un photon saor
électron. La diffusion Compton est le transfertnéégie d’un photon avec un électron libre ou tedslément lié
a I'atome lorsqu'il entre en collision avec celiiidce photon subit alors une perte d’énergie et déaation de
sa trajectoire d’un angle (Figure 1-4). Le photon diffusé d’énergi’ pourra donner lieu a d’autres diffusions

Compton (diffusions multiples).
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Figure I-4. Schéma de I'effet Compton.

A partir des équations de conservation de I'énesjigle conservation de la quantité de mouvemerdstil

possible d’exprimer I'énergie du photon diffuséfenction de I'énergie incidente et de I'angle diugion 6 :

1 _ Ey
@‘1 E . (1-6)
+ r— (1 —cosB)

Avecm,c?, énergie de I'électron au repos qui vaut 0,511 MeV

L'énergie du photon diffusé sera :
« maximale lorsqué tend vers 0° (6 = 0° correspond a I'absence d'interaction) ;

* minimale lorsqué tend vers 180° (rétrodiffusion du photon).

L’énergie du photon rétrodiffusé sera inférieu@b& keV quelle que soit I'énergie du photon inciden
L’énergie transférée a I'électron Compton est denper la relation :

E7(1— cosb)
myc? + E, (1 — cosb)

T, =E, —E, = (1-7)

Si linteraction Compton a lieu dans le détectetest I'énergie de I'électron qui sera récupéréec@te énergie
dépend de I'angle de diffusion du photon. Il essaintéressant d’étudier la probabilité de diftusien fonction
de I'angle de diffusion. La section efficace paglansolide traduit la probabilité qu'un photon sdiftusé dans
'angle solide compris entr@ et 0+ dQ présentant un angle polaire compris efitee 6 + d6. Celle-ci

renseigne sur la tendance de diffusion des phabuies électrons en fonction de I'énerfjeet s'exprime a

partir de I'équation de Klein et Nishina (Klein @929) :

do. _7'02 EY, ’ E, EY, . 2 -
(@) =5 (%) |(5)+ (5) 509 )

Avecr, le rayon classique de I'électron (~ 2,8 fm).

La Figure I-5 représente les distributions de pbilié que le photon soit diffusé dans une dirattdangle

polaired par rapport a la direction du photon incident pdithérentes énergies du photon incidept
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Figure I-5. Distribution de probabilité de I'angle de diffusion ® pour des énergies comprises entre 10 keV et 10 MeV
(Bourgois, 2012).

Lorsque I'énergie croit, le cdne d’émission de plstons diminue : les photons ont tendance a @&vardage

diffusés dans le sens du photon incident. L'alldes sections efficaces différentielles permet daprendre

I'allure du fond Compton observé sur les specterama.

L'équation précédente donne la section efficacédintielle pour la diffusion gamma sur un électrba
probabilité pour qu’'un photon interagisse avec umtémau est proportionnelle au nombre d’électroasce
matériau. Ainsi, la section efficace Comptgnest obtenue en intégrant la section efficace mifféelle sur tout

I'espace et en pondérant par le numéro atomiqueatériau :

. =7 JQ (C;;C) Q. (1-9)

En premiére approximation, la section efficace &léhtielle est inversement proportionnelle a I'greerdu

photon incident. La section efficace Compton peutads’exprimer par :

Z
0, X — (1-10)

Ey

c. Creation de paires

Ce processus physique consiste en la création ghaine électron-positron dans le champ coulombienalau.
L’énergie seuil de linteraction est alors égaléasgsomme des énergies de ces deux particules as st

2 x 0.511 MeV. L’énergie transmise au champ coulombien est géghle. S'il est créé en mouvement, le
positron ralentit trés rapidement et s’annihile @um électron du milieu pour créer deux photonsefgie
0,511 MeV émis a environ 180° I'un par rapportautre. Le |éger décalage de I'angle d’émissionglesons
est lié au fait que le positron n'est pas exactdraarrepos lors de I'annihilation de ce derniercane électron.
Cet effet de création de paires peut également &eoi dans le champ coulombien d’un électron éndrgie
seuil est alors de 2,044 MeV.
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Figure I-6. Schéma de I'effet de création de paires

La section efficace de production de pairgs est donnée par :

(2.2 28 2E, 2181 | E, _1
~ {aroZ ?ln (mocz) —7] si2E, <E, < 72 3
Opp = 1

,.,[28 N 27 B, 1
taroZ [?ln<183.2 3)—51 51Ey>;Z 3

(-11)

Avec la constante de structure fine= 1/137.
Aux énergies considérées en spectrométrie gammpaéée (< 3 MeV), la probabilité de création degmest
trés faible, celle-ci est proportionnelle au logarie de I'énergie du photon incident et au carréndméro
atomique du milieu traversé :
2
Opp X Z° In(E)) (1-12)

d. Conclusion

Les sections efficaces des différentes interactd@mendent du numéro atomique du milieu et de lgaelu
photon incident. Le diagramme de prédominance mbés principaux effets en fonction du milieu (Figur7)
indique que les effets prédominants entre 40 ke\3 @00 keV sont I'effet photoélectrique et la difon

Compton.
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Figure I-7. Domaine de prédominance des différentaateractions des photons avec la matiére en fonoti de I'énergie
du photon incident et du Z du milieu (Bourgeois, 198).

De nombreuses interactions ont lieu dans l'air avpre les gamma n'atteignent le détecteur. Le nenaar
gamma interagissant avec le détecteur dépendrfoss lde I'angle d’émission de la source et deistatice entre
la source et le détecteur. La partie suivante ptédéangle solide de détection et plusieurs typesépartition

de sources typiques de la spectrométrie gamma @déep

3 Estimation de I'activité étendue et application au cas surfacique

Une des particularités de la spectrométrie gammapaéée est de présenter une distance sourcetgiétec
importante. L'altitude de vol des systémes aér@sopeut aller de quelques dizaines de meétres adplug
centaine de metres. De plus, le systeme est eaa®@pént au-dessus de la source ce qui entraineadatons

de I'angle solide de détection couvert par le systéFigure 1-8).

détecteur

Air 0 I

Sol dx

T

Figure I-8. Angle solide de détection couvert par systéme.
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Dans cette partie, le taux de comptage est expeimidnction de la répartition de la source. Plusigypes de
répartition de sources sont considérés : la rémartsurfacique, volumique ou exponentielle. Le dada source

ponctuelle n’est pas abordé.

a. Principe de I'estimation d’'une activité etendue

Si I'on considére un détecteur a une altitude hessus d'une source d'activité volumique uniforméime
répartie dans le sol (Figure I-8), le taux de cagptnon diffusé atteignant le détecteur est exppané

"2 o 2m
C = % f f f n(E, x,0)e(E, 8, p)e~ HairElFHsolEX) sinfdhd (1-13)

6=0 x=0¢=0
e C:comptage détecté en coups/seconde,
* n(E,x,0): nombre de photons gamma d’énergie E émis pamsdecet par unité de volume a une

profondeur(x cos6),

+ ¢(E,0,¢9): rendement de détection des photons d'énergievarsia direction d'incidencéd, ¢)
*  Ugrg - coefficient d’atténuation linéaire de I'air aniérgie E

*  Us - coefficient d’atténuation linéaire du sol a I'égie E

Pour les radionucléides naturels, I'hypothése dié@partition volumique uniforme est généralememtsabérée
sur la surface couverte pendant la mesure, ceaqmigt de s'affranchir de la dépendancepette I'efficacité de
détection. Les radionucléides d'origine artificieltiéposés en surface migrent cependant dans leCstie
migration dépend de I'dge du dép6t, du radionuelémhsidéré et de la nature du sol. On introdoitsdh masse

de relaxation surfacique (enkg. m~2) qui est représentative de la distribution d’atéidans le sol.

b. Rendement de détection

Le parameétre le plus complexe a estimer est leemapdt de détectiondes photons. Celui-ci est défini comme
étant le nombre de photons enregistré par le déteativisé par le nombre de photons émis par lacso La
norme NF M 60-810 aujourd’hui remplacée par la r@orhF ISO 18589-7 (AFNOR, 2013), recommande

d'utiliser I'équation suivante afin de détermineréndement du détecteur :

€=MNgo -Ggy -Wgy (1-14)
R @ < AD
£=<47T.d2. nE )( E'V). z k (—m) (1-15)
Ag .pg Ag.PE — (kg0)m @ Jgy
h \
Rendement intrinséque du détecteur Facteur géométrique Facteur correctif angulaire
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La courbe de rendement intrinséag du détecteur est déterminée sur la plage d’éneagisidérée a partir de

sources d’étalonnage placées a une distance défirdétecteur.

Le facteur géométriqué; ,, permet de prendre en compte la répartition desmadléides dans ou sur le sol, la

hauteur du détecteur, le coefficient d'atténuatier’air et le coefficient d’atténuation massiquesil.

La réponse des détecteurs Nal(Tl) de grands volurage en fonction de I'anglé@ d’arrivée des photons au

niveau du détecteur (Allyson, 1994). Le facteurrectif angulairel/;, permet de prendre en compte cette

variation de réponse.

Les différents termes de I'équation (I-15) sontlexgs ci-dessous :

Le

* R, :taux de comptage net de la raie d'absorptiorid@td’énergie E ;

» Ay :activité du radionucléide K au moment de la megBq) ;

* pg:rapport d'embranchement de I'émission gammarlgie E ;

» d: distance entre la source et le cristal (m) ;

*  @g,: flux de photons non dispersés a I'emplacementdétecteur pour la répartition V du
radionucléide considéré ;

*  (kgg)m : rapport entre le rendement du détecteur a I'éadfget a I'angle polairé et le rendement du
détecteur a I'énergie E et a I'angle polare 0°.

. (A‘%) : rapport des flux de photons non dispersés a lkapglaire considéré et le flux de photons
EV

non dispersés a l'angle polaie= 0°, a I'énergie E et pour la répartition V du radiokéide
considéré ;
* M : nombre d'angles polaires considérés.

p Zan: AP Loz . . N .
facteur geométriqué&;, et le rapport(T’") sont généralement déterminés a partir des formules
EV

présentées a la section suivante, pour un modélépdetition surfacique d’extension infinie desicadicléides

considérés.

C.

Application au cas d’'une activité surfacique d’extasion infinie

Dans le cas d'un dépét surfacique d’extension iefid’un radionucléide, les différents termes petardt

d’estimer au mieux le rendement de détection deapt:

» Fonction géométriquéy , :

%-El [.uair- D] (1-16)

* Ratio de la densité de flux de photons non diffudé&nergie E pour l'intervalle d’angle polaire

GE,V =

correspondant :

(Aq)m> — El(:uair- D/COSﬁint) - El (ﬂair- D/COSﬁext) (|_17)
E\V

P El (:uair- D)
0, coefficient d’atténuation de l'afim™1) ;

o D distance entre le centre géométrique du cristal firface du sol ;
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0 9, angle polaire a l'intérieur de l'intervalle d’amgtonsidérd (degré) ;
0 9., angle polaire a I'extérieur de I'intervalle d’apglonsidérd (degré) ;
0 9 = arctan (g) angle polaire limite relatif au modéle de répamti (degré)

« E;: Fonction exponentielle intégrale dédrdre (tabulée dans la littérature) :

—ux

R = [ S —ax (1-18)

1
Bien qu'utilisées en pratique, les formules anglyis entrainent nécessairement la prise en compte
d’'approximations. Une autre maniére de détermimsr rendements du détecteur est de se baser sur des
simulations Monte Carlo des interactions des ragamnts avec la matiere. Ce type de méthode demande
néanmoins une validation préalable de la modétisatu systéme de détection reposant sur des mesures
empiriques. L'avantage d’utiliser une méthode nuquér de type Monte Carlo est d’avoir accés noneseaht

au pic d’'absorption totale mais également au fomdliffusion di notamment au détecteur et aux camditde
mesure. Au final, la modélisation permettra de mieomprendre et donc de mieux analyser les sigesitur
provenant d'un radionucléide (1.7).

4 Notion de spectres et de résolution en énergie

a. Spectre en énergie

Les charges déposées par les électrons dans &edétsont proportionnelles a I'énergie déposédgsaphotons
gamma lors des différentes interactions de cesi@tsravec la matiére (1.2). La collection de cearghs aux
bornes du détecteur génere des impulsions éleeique spectre d'une source radioactive représkente
distribution (intégrale ou différentielle) de cespulsions en fonction de leur hauteur. Le modeegeésentation
des spectres le plus courant est la représentdtf@rentielle du nombre d'impulsions en fonctioe teur
hauteur. Ce mode de représentation permet de nfiattoent sur les variations de formes spectralesnsi de
permettre une identification plus aisée des inteyas a l'origine de la forme du spectre. Un autrede de
représentation est la représentation intégraleothobne d’impulsions en fonction de I'énergie. Dapsnwode de
représentation, le nombre d'impulsions dont la Gaugest supérieure a une hauteur H est reporté spectre.
Les deux modes de représentations (différenti¢liatégrale) sont présentés a la Figure 1-9. Chanigevalle

de hauteur d’'impulsions est appelé canal.
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Figure I-9. Représentation différentielle et intégale de la hauteur d'impulsions pour une source d&’Cs.

Alors que les variations peuvent étre positivesnégatives dans le cas d'une représentation diffiéitn la
représentation intégrale est celle d'une fonctimnatone décroissante en fonction de la hauteurpdiisions.
Ainsi dans cette derniére représentation, le nordtirepulsions pou = 0 est le nombre total d’impulsions
récupérées (notk,).

Bien que ces deux modes de représentation contiefmenéme information, la représentation difféietg est
la forme de représentation la plus utilisée car ptirmet de mieux apprécier les différences emuox dpectres.
Il est néanmoins possible de passer de I'une &rdéaquar intégration ou dérivation. Dans la suitecdtte thése,
c'est la représentation différentielle qui seravifggiée. Pour simplifier les notations, la notatidifférentielle
par rapport & I'amplitude de Iimpulsion ou de k#gie sera abandonnée sur I'axe des ordonnéeaxet dles

abscisses sera représenté sous la forme de canaérdrgie).

b. Résolution en énergie

La réponse d'un détecteur a une source monoéngugépermet de déterminer entre autre, la résolwion
énergie de ce détecteur. La résolution en éneddarmine la capacité d’'un détecteur a séparemles.rElle est

définie par :
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AE
R(%) = &% 100 (-19)

Ou AE représente la largeur a mi-hauteur LMH (ou FulldWiat Half Maximum, FWHM en anglais) de la
distribution du signal correspondant a I'absorptien’énergieE dans le détecteur. Dans le cas idéal, la forme du
pic d’absorption est gaussienne, la relation quidi largeur a mi-hauteur a I'écart typede la distribution est

donc:

FWHM = 2,/2In(2)o = 2.3550 (1-20)
Expérimentalement, une augmentation du signal tepsartie inférieure du pic (originellement gaus}ipeut
étre observée. Celle-ci se traduit par une traphée importante de la queue de distribution duddébsorption,

liée a une atténuation des vecteurs du signal Bad&tecteur (électrons dans les semi-conduct@istons

lumineux dans les scintillateurs).

5 Détection du rayonnement gamma

Une fois arrivés au niveau du détecteur, les pleotamt interagir avec celui-ci ce qui permettrar ldétection.
Comme cela a été détaillé dans la section |.2¢mifftes interactions peuvent avoir lieu. Plusigypes de
détecteur sont alors considérés pour la détecones photons. Les détecteurs utilisés dans le aalicette
thése, appelés scintillateurs, ont la propriétémétre des photons lumineux suite a I'absorption de
rayonnements ionisants (fluorescence). La récupérde ces photons lumineux et leur transformaginrsignal

électrique rend ainsi possible la détection eblmgtage des photons gamma arrivant au détecteur.

Le choix du scintillateur a utiliser dépend de papation considérée et repose sur un cCompromige eces

différentes caractéristiques :

e Convertir I'énergie cinétique du rayonnement iontsan photons détectables (photons lumineux) avec

un rendement de scintillation élevé.

« Cette conversion doit étre la plus linéaire possi@lr la gamme d'énergie considérée pour que le

nombre de photons lumineux soit proportionnel adigie déposée.
e Le scintillateur doit étre transparent a sa propn@ére de scintillation pour éviter les pertes.
« Le temps de décroissance de la scintillation dod l& plus court possible.

» Le scintillateur doit pouvoir étre créé avec desalisions suffisantes en fonction de I'application

voulue.

* Son indice de réfraction doit étre proche de cdkiiverre(= 1.5) pour éviter les phénoménes de
réflexion a linterface entre le scintillateur et Imilieu extérieur et ainsi permettre une bonne

récupération des photons au niveau du photomuiagir.
On retrouve deux familles de scintillateurs : lemtillateurs organiques et minéraux.

Les scintillateurs organiques (cristal, liquide stlgue, gaz) sont composés principalement d’hydregée

carbone et d'oxygene. Leur fluorescence est doeignoléculaire. Ces scintillateurs possédent upenge
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rapide mais leur faible Z les rend peu adaptésspdatrométrie gamma. lls sont en revanche tréséstipour la

détection des rayonnements béta et des neutroigesajhaute teneur en hydrogene).

Les scintillateurs minéraux (cristal, verre, gazsentent une fluorescence d'origine cristallineesC
scintillateurs possédent une réponse moins rapiddeyirs homologues organiques mais leurs deretitésirs Z
élevés les rendent particulierement adaptés aelarggnétrie gamma. C’est ce type de scintillatguiscompose

le systéeme HELINUC. Son principe de fonctionnenesttdétaillé dans la section suivante.

a. Les scintillateurs minéraux

La structure cristalline des scintillateurs minérantraine la distribution des niveaux d'énergies @tats
électroniques en bandes permises et interditessqgluer le cristal est au repos, la derniére bandeedjée
permise est la bande de valence. La propriéténsoldes scintillateurs leur confére une bande ditterde
l'ordre de quelques eV (6 eV pour la Nal pur). lpapt d'énergie d’'une particule aux électrons deecbande
de valence leur permet d'atteindre la bande de weih, normalement vide. Ces électrons laissemisales
trous dans la bande de valence qui peuvent seadéplaa désexcitation d’'un cristal Nal pur entra@lers
I’émission d’un photon de 6 eV correspondant alongueur d’onde de 207 nm se situant en dehorpéctre
visible (entre 400 et 700 nm). L'ajout d’impuretdans le cristal crée de nouveaux sites dans laebiaberdite
donnant la possibilité aux électrons de se désaxeit passant par ces états. La création de essréduit la
bande interdite et permet I'émission de photonssdardomaine du visible lors de la désexcitationcdstal.
Ainsi les cristaux Nal dopés au Thallium émettezs ghotons dont la longueur d’'onde moyenne se érdans
le visible (415 nm). Cette longueur d'onde dans Misible permet un couplage efficace avec un
photomultiplicateur. Le temps de réalisation d'utele scintillation est de l'ordre de la centaine d

nanosecondes. Le schéma de ce mécanisme de atoriikkst présenté a la Figure I-10.

® Electron

}Bande de conduction

Niveaux excités de l'activateur

_ ) Désexcitation de l'activateur et
Bande interdite - émission d’un photon lumineux

Niveau de base de l'activateur

O Trou
}Bande de valence

Figure I-10. Mécanisme de scintillation dans les &taux inorganiques.

D’autres processus sont en compétition avec cégexttitation. Il peut arriver que I'état énergétiqlu niveau
excité n'admette pas de transition vers I'état fondntal. De tels états énergétiques nécessitenénemrgie
supplémentaire leur permettant de passer a umpétatlequel une désexcitation vers le niveau foretaal est

possible. Ce phénoméne entraine souvent un brimndiesignificatif dans les scintillateurs.
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Un autre processus est la transition entre nivémexgétiques sans émission de rayonnement. Ce ipBéeo
appelé « quenching » entraine une perte de cooweds I'énergie de la particule incidente en phstde

scintillation.

b. Caractéristiques du cristal Nal(Tl)

En 1948, Robert Hofstadter (Hofstadter, 1948) démaoqu’un cristal d’'iodure de sodium dopé au Thali
(Nal(TI)) produisait beaucoup plus de photons detidlation que les scintillateurs organiques s#ls jusque-la.
Cette découverte annonca une nouvelle ére de rep#trie gamma. En effet ce cristal est toujarehui
dominant le marché des scintillateurs a I'heurauigltg. Bien que d’autres scintillateurs minérauxnpettent
d’obtenir une meilleure résolution en énergie etamps de réponse plus rapide comme le cristal 3@R), la
capacité de production de cristaux de Nal(Tl) dends volumes a faibles colits en fait 'un des awist
scintillateurs les plus répandus. Les cristaux @) étant hygroscopique, ils doivent en permaseétre
maintenus dans des containers hermétiques, a talfhumidité ce qui entraine des précautionstdekage et
de manipulation de ces derniers.
Le cristal de Nal(Tl) produit environ 38 000 phatolmmineux de 3 eV par MeV d’énergie déposée. Un te
cristal a un rendement de scintillation de 11,33@st ce rendement de scintillation qui définiradaolution en
énergie pouvant étre atteinte par le cristal. $@née aux électrons et aux rayonnements gammaépeut
considérée linéaire sur une plage énergétique deenpntre 10 keV et 2 MeV. C’est un cristal ayamt bonne
sensibilité de détection des gamma, grace a somuatomique élevé. L'émission des photons deiiatitn
dus a la décroissance des états excités se fainidume période de temps évoluant suivant unexgoreentielle :
N(t) = Nye~ /T (1-21)

Avec :

e N(t)le nombre de photons émis a l'instant

e tla constante de décroissance (230 ns pour le Nal(TI

Les propriétés du cristal Nal(Tl) sont résuméesdaableau I-1.

Densité 3,67

Longueur d’'onde maximale d’émission (nm) 415

Indice de réfraction 1,85

Constante de décroissance (ns) 230

Flux lumineux (photons/MeV absorbé) 38 000

Efficacité de scintillation absolue (%) 11,3

Evolution du rendement avec la température -0(1, £6-% par °C

Tableau I-1. Principales caractéristiques du cristaNal(Tl) (données Saint-Gobain).
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c. Collecte des photons et transformation en signaletdtrique

Lorsqu'un rayonnement traverse le cristal, on dieer& collecter au moyen de tubes photomultiplicatéel
maximum de lintensité lumineuse de scintillatiomige de facon isotrope. Deux phénomenes réduisent |

rendement :
» l'autoabsorption du rayonnement de scintillationlparistal ;
» les conditions de réflexion a l'interface entrerstal et le conteneur.

L'autoabsorption du rayonnement de scintillation Ipacristal peut s'avérer non négligeable pourwadsmes
importants, typiques en spectrométrie aérienne.
Les conditions de réflexion & l'interface entrefistal et le conteneur conditionnent le rendengencollection.
Le rayonnement de scintillation est émis de fagmirope dans le cristal ; aussi seule une fragiamient a la
photocathode des tubes photomultiplicateurs sahg sie réflexions sur les parois du cristal. Leteedes
photons peut néanmoins étre collecté aprés unéusieprs réflexions. On défin, comme Il'angle critique pour
lequel tout photon parvenant a la surface du $latgur avec un angle supérieur par rapport a fanate sera
réfléchi :

n
My

Pour réfléchir le maximum de lumiére, le détecidoit étre entouré d'un milieu d'indicetres inférieur a celui

sin(6,) = (1-22)

du scintillateur g On utilise pour cela des réflecteurs tels questdefaces métalliques polies ou des réflecteurs
diffus tels que l'oxyde de magnésium ou I'oxydéud@nium.

Le taux de collection des photons lumineux seratdrd plus faible que le processus de scintillatiara lieu
loin de la photocathode.

Les photons sont ensuite convertis en un signaltréjee suffisamment élevé pour étre exploité pae u
électronique associée. C'est le rdle du photorridéifeur. Ce dernier est constitué d’une coucheqsemsible
appelée photocathode qui assure la conversion He®ons en électrons. Ces électrons sont émis suite
I'interaction par effet photoélectrique des phottumineux sur la photocathode et sont appelés ghattrons.
Le rendement de conversion des photons en photasisovarie de 10 a 30% selon I'épaisseur et l&nzat qui
constitue la photocathode. Un multiplicateur d'&ea constitué d’'un étage de focalisation, d'uneesée
dynodes et d’'une anode permet I'amplification dgnal électrique a un niveau exploitable par uneingha

électronique.

L'étape de focalisation permet d’assurer que plas88% des photoélectrons générés par la photo@thod
atteignent la % dynode. Chaque photoélectron interagissant avedyhkode génére un certain nombre
d’électrons secondaires. Ce coefficient de muttgilons varie de 3 a 6 pour chaque dynode. Ce processus de
multiplication est répété par l'utilisation de Nribdes portées a des tensions croissantes. Le fadeu
multiplication global est ainsi d&'. Le signal électrique amplifié est alors récuggaé 'anode et sera transmis

a I'électronique d’acquisition. Le schéma de fometiement d’un photomultiplicateur est présenté Ridare

[-11.
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Figure I-11. Schéma de fonctionnement d'un photomtiplicateur (Lyoussi, 2010).

d. Electronique d’acquisition

L'électronique d’acquisition, sous sa forme la plasnple, est composée d'un préamplificateur, d'un

amplificateur, d’'un analyseur multicanaux et d'u@ Permettant d’analyser les données spectromésidiee

schéma de I'ensemble de la chaine d’acquisitioprésenté a la Figure 1-12.

X X - - Analyseur ; I
Détecteur H Préamplificateur H Amplificateur ’ﬁ . —)I PC d’acquisition
multicanaux

Figure I-12. Schéma de la chaine d’acquisition erpsctrométrie gamma.

Le préamplificateur

Le préamplificateur collecte les charges crééesanodle du photomultiplicateur. Le principal but du
préamplificateur est d’assurer un couplage optiemite le détecteur et la partie relative a la reisdorme du
signal. Le préamplificateur doit également minimiges sources de bruit pouvant dégrader la résolutin
énergie du systeme, lors de la transmission duakg@fiamplificateur. Cette minimisation est panti€rement
importante pour les détecteurs possédant une treaebrésolution en énergie ce qui n'est pas ledess
détecteurs Nal(Tl). Dans le cadre de I'utilisatidlun détecteur Nal(Tl), le réle du préamplificateest de
permettre un couplage optimal entre le détectele miste de I'électronique d’acquisition (notamin&rravers
une adaptation d'impédance).

L’amplificateur

Le premier réle de I'amplificateur est, comme samnlindique, d’amplifier le signal. Cette amplifition

comprise entre 1 et 10 V est nécessaire pour réadignal robuste aux éventuels bruits provenarredte de la
chaine d’acquisition. L’amplificateur réalise égaknt une mise en forme du signal. Cette mise endatoit

permettre d’obtenir un bon rapport signal/bruit parfiltrage des fluctuations et de limiter lesaeerements de
signaux arrivant en des temps rapprochés. La pfittiee composée de trois étages est représentéd-agure

I-13.
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Figure I-13. Filtre a base de réseau CR-RC-CR.

Le premier filtre sert a mettre en forme d’un paletvue temporel le signal. Le signal en entréprdmier filtre

passe-haut posséde un court temps de montée Suivieinps de descente relativement long. La difféation

diminue ce temps de descente tout en conservéminede montée.

Le filtre passe-bas suivant permet de supprimefliesuations provenant du bruit électronique eogblant les
hautes fréquences.

Enfin la troisieme partie du réseau CR-RC-CR esiséé afin d’obtenir un signal bipolaire permettate

revenir plus rapidement a la ligne de base. Caregtpide a la ligne de base est surtout intérégstort taux de

comptage, pour éviter les phénoménes d’empilement.

Les constantes de temps de différentiation oué&bjrdtion sont représentées par le produit :

T, =R; X(C; (1-23)
Généralement, des constantes de temps égaledemtiéférents étages sont choisies. Le choix dmlestante
de temps reposera donc sur un compromis entretour n@pide du signal a la ligne de base et unsereation

de l'information sur 'amplitude du signal.

L'amplificateur est un élément important de la dead’acquisition qui permet de garantir une borés®lution

en énergie du systéme de détection.

L’analyseur multicanaux

Un analyseur multicanaux (Multi Channel AnalyseiCMen anglais) est utilisé afin de classer lesaignen
fonction de leur amplitude, dans des canaux. Pel#, ¢e signal en sortie de I'amplificateur est \mti en
signal numérique grace a un CAN (Convertisseur dgigle Numérique). Les principales caractéristiqiese
type de codeur sont sa pente de conversion, qrésepte le nombre de canaux par volts, ainsi qlieéarité
intégrale et différentielle. La linéarité intégraéprésente la linéarité entre 'amplitude du sigride numéro du
canal. La linéarité différentielle représente laiatgon de la largeur des canaux. Ce signal nurnérigst ensuite
placé dans une mémoire. A chaque arrivée d’un biggmas le canal N, le contenu de ce canal est imenéé
d’une unité. On obtient alors un histogramme regrtEnt le nombre de coups dans chaque canal.

Le choix du nombre de canaux a utiliser dépendntisliement de la résolution nécessaire et du nencler
coups attendus. Un codage sur un nombre de canguxXaible entrainera une perte de résolution esrgie

tandis qu'un nombre de canaux trop important emérai des fluctuations de comptage. Ce nombre drugagst
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donc a dimensionner en fonction des conditions exmdhtales (type de détecteurs, nombre de coups

attendus,...).

La résolution en énergie (l.4.b) de I'ensembleadehaine d’acquisition sera ainsi due :
e Aux fluctuations statistiques du nombre de photansineux créés dans le cristal ;
e Aux fluctuations statistiques du nombre de chaggkssortie du photomultiplicateur ;

+ Ala qualité de la mise en forme du signal paeblonique d’acquisition.

e. Aparté sur les semi-conducteurs

Certains matériaux, appelés semi-conducteurs, égatement utilisés pour la détection des photolss. |
présentent des bandes de valence, de conductioe détande interdite. Dans ces matériaux, la largedénergie

de la bande interditgE,,,,) est suffisamment faible pour qu'un électron dédade de valence puisse passer
dans la bande de conduction via un faible app@mnefgie £,,, des détecteurs HPGe de 0.67 eV a température
ambiante). Pour étre utilisés en spectrométrie ganees détecteurs nécessitent d'étre refroidiazoté liquide

(77 K), afin de réduire le courant de fuite dd agitation thermique. Le principal avantage de qeetde
détecteur sur les scintillateurs est leur excedlggsolution en énergie obtenue grace a un nonwchdrges
récupérées tres important lors du dépét d’énergie ghoton, rendant ainsi faibles les fluctuatiatatistiques

sur ce nombre de charges.

6 Analyse spectrale

a. Analyse théorique

Un spectre en énergie présente plusieurs cardirjées qui dépendent de la matrice dans laquellecegenue
la source, du schéma de désintégration d’'un radiéile et des caractéristiques du détecteur (no&mses
dimensions). La représentation spectrale se fema ko forme d’'un spectre différentiel (1.4.a). Ldifférents

phénomeénes a l'origine des signatures pouvanpéfsentes sur un spectre gamma sont explicitésssieds.

La détection du photoélectron, créé lors de I'imtgion par effet photoélectrique du photon aveéleatron du
cortege électronique (1.2.a), donne lieu au pipléee d’absorption dont I'énergie est égale adigme totale du
photon initial (I'énergie de liaison de I'électranec le noyau étant négligeable).

La diffusion Compton des photons avec les électthnsortége électronique (1.2.b) donne lieu a untioaum
terminé par un front Compton. Ce front Compton espond a I'énergie maximale cédée a un électreander
cette diffusion. Pour les détecteurs de taille irtotte, le photon diffusé peut subir plusieurs udifbns
Compton entrainant alors I'apparition d’événememts énergies comprises entre celle du front Compton
celle du pic de pleine absorption. Ce phénoménemstié la diffusion Compton multiple.

La matérialisation du photon sous la forme d’unitpos et d’un électron est possible si le photoitidha une
énergie supérieure au seuil de 1022 keV (l.2.c)ditf@rence entre I'énergie du photon incident efte énergie
seuil est transférée sous la forme d’énergie cjnéta la paire positron électron qui va perdreé&uargie dans le
détecteur. Lorsque le positron a perdu pratiquertsrie son énergie cinétique, celui-ci va s’aneihdvec un

électron du milieu et donne lieu a I'émission dendphotons de 511 keV. Si I'un de ces photons agfi¢ravec
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le détecteur, alors on observe 'apparition d’unmdmmeé pic de simple échappement dont I'énerdiégale a
I'énergie du gamma initial moins 511 keV. Si aud&s deux photons n'interagit avec le détecteughserve
un pic appelé pic de double échappement dont kgaest égale a I'énergie du gamma initial moina2lkeV.
Ces différents effets sont schématisés a la Figlde

détecteur

Compton <

/|
creation " WM
de paire ‘\ -

effet
photoelectrique

diffaslon. =0 " g
S

photons

Figure I-14. Schéma des interactions de photons dste détecteur.

Les effets observés a basse énergie seront daeaditag I'environnement du détecteur et de la sourc
L'interaction par effet photoélectrique des gamnmaisé par la source avec les matériaux constituant
'environnement proche du détecteur entraine la&g#ion d’'un rayonnement X. Si le numéro atomiqaecd
matériau est élevé, alors le rayonnement X géréuéégire suffisamment énergétique pour atteinddétecteur.

On observera alors la présence d'une raie X a béssggie. La diffusion Compton des gamma avec les
matériaux environnants peut entrainer un pic dedétusion (1.2.b) dont I'énergie maximale est 280 keV.

La création de paires dans ces matériaux enviragnantrainant I'émission d’'un rayonnement d’anation,
peut donner lieu a un pic d’annihilation a 511 keV.

Afin de mieux appréhender les formes spectralevguétre présentes sur un spectre en énergiepeairs
théorique regroupant les signatures des diffénamtsessus d'interaction précédemment décrits ésepté a la

Figure 1-15.
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Figure I-15. Spectre théorique différentiel illustrant les signatures des différents processus d'intection des gamma
avec le détecteur et son environnement.

Il faut également noter que la détection en cosmié de plusieurs photons peut avoir lieu, entrdina
I'apparition d’'un nouveau pic, appelé « pic sommelont I'énergie est la somme des énergies desopsot
détectés. La principale raison de ce phénoménagmoge I'émission de photons d’'un méme noyau acade
et en un temps inférieur au temps de résolutiodétacteur. L’'empilement de signaux, quant a luipsaluit
lorsque le traitement d’'un signal commence aloms lgutraitement du signal précédent n'est pas tenlies
deux signaux sont alors considérés comme un sgodisdont 'amplitude est différente des signautianx.
Des moyens de correction de cet effet existent maisont pas détaillés dans cette thése comptedersa

faible occurrence dans les conditions opératoiecls dpectrométrie gamma aéroportée.

b. Mesures au sol

Analyse qualitative

Un spectre regroupe différentes informations d’chadtillon ou d'un site : la présence de pics ddapson
totale renseigne sur I'état radiologique, le fora diffusion provient des conditions expérimentad¢sie la
matrice de la source. C'est le traitement et I'gealde ce spectre qui permettent d’en faire rdsdes
informations importantes. Suivant les cas, il extgible de déterminer le comptage total du spéstneme de
'ensemble des coups d'un spectre), la dose, guceous intéresse plus particulierement dans teése, la
détection, l'identification et la quantification ufi radionucléide. La Figure I-16 présente un spegipique

annoté dé®'Cs, obtenu en conditions de laboratoire.
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Figure I-16. Spectre de'*'Cs enregistré durant 300 secondes & partir d'un détteur Nal(Tl) de 16 litres. La source est
centrée sur le détecteur et la distance source déteur est de 1 m.

Les différents phénomenes physiques a l'originefaieses spectrales présentes sur ce spectre sont :
1. Pic de I'émission X de la couche K dtf™Ba (Ep,, = 33 keV a 7%).

2. Pic de rétrodiffusion d0 a I'environnement. L'énierdu pic de rétrodiffusion est donnée par la fdemu

Bl =— (1.2.b). Pour une énergie du photon initiale d2 BéV, un angle de diffusiof

E
Y 1+—Y (1—cosB)

mgc2
égal an (cosb = —1) etm,c? = 511 keV, I'énergie du photon diffusé est B& = 184 keV.

3. Front Compton. L'énergie maximale transférée a lectéon dans le cristal poaosd = —1 équivaut
a662 — 184 = 478 keV.

4. Diffusion multiple. Un photon de moyenne ou hauter§ie peut subir plusieurs diffusions Compton
dans le cristal puis s'échapper de celui-ci. Céttedrée un dépbdt d’énergie située entre le front
Compton et le pic d’absorption totale.

5. Pic d’absorption totale dt?”™Ba (issu de la désintégration &#/Cs).

Il est intéressant de noter que le rapport engieel’du pic d’absorption totale et le fond de diffin diminue
lorsque I'énergie des photons incidents augmemteeftet, plus I'énergie du photon incident est ékwplus la

probabilité d’interaction par effet Compton augnee(it2.b).

c. Mesures par voie aéroportée

Les spectres gamma enregistrés par voie aéropogf@@sentent une somme de contributions spectrales
caractéristiques des radionucléides présents sudtaos le sol. Ces différentes contributions engamddes
spectres complexes. Les photons peuvent étre éfpar le sol, I'atmosphére et les équipementsueanto le
détecteur (hélicoptére,...). L'altitude de détectiganéralement comprise entre 20 et 100 métresgiratune

diminution importante des pics d’absorption au prdd@ fond de diffusion. L’ensemble de ces effeéaigre un
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fond de diffusion dont l'intensité peut étre supére a celle du pic d’absorption, ce qui rend I'gsm avec les

méthodes standards de la spectrométrie gamma eratalve particulierement complexe.

Le faible taux de comptage, lié a un temps d’'adtiois nécessairement court (généralement 1 secqnuis)
obtenir une bonne résolution spatiale, entrainefldesuations importantes d’'un canal a l'autre. Sar tels
temps de comptage, I'amplitude de ces fluctuatesidrés souvent supérieure a celle des pics d’ptiso. La
résolution en énergie moyenne des détecteursastiide I'ordre de 7% a 662 keV) contribue a rédeirapport

pic sur fond diffusé dans chaque canal et rendtafaplus difficile la localisation et le calcul Haire des pics.

Les mesures usuellement effectuées sont généraleraprésentatives des trois familles naturell&¥, (
238+ et?*?Th) et de leurs descendants, auxquels s'ajouteélsepce éventuelle de radioéléments artificiels
(*¥cs, ¥cs, ¥, °Co, #'Am, ...).

Le systéeme HELINUC, présenté en détail au chapiitneeut accueillir des détecteurs GeHP (Gutierg$X)2)
présentant l'avantage d’avoir une trés bonne réisollen énergie (1.5.e) au détriment de la sentdbide
détection bien plus faible que des détecteurs Nal(d Figure 1-17 permet d’apprécier les différea@ntre un
spectre Nal(Tl) et un spectre GeHP : le détectmiSoffre une résolution en énergie largement sed mais
le spectre GeHP, pourtant enregistré sur une caluselongue que le spectre Nal(Tl), présente mdensignal.
Ces détecteurs GeHP sont par conséquent résemvésdilisation en situation de crise lorsque lasgalité de
détection n'est plus un probléme comme lors deefodontaminations. Le traitement des spectres idsus

détecteurs GeHP n’entre pas dans le cadre dethette.

100 4 = NaI(Tl) :
: —— HPGe 15s
228 ¢
(911 keV, 968 keV)
10 137Cs (662 keV) 40K (1461 keV)
J/ 208T] (2714 keV)
8 214Bj (1765 keV)
=]
o
(@)
14 J/
0.1 ‘ m M ” Am]
] |y ~ "
T T ! ' ’ l I l |

0 400 800 1200 1600 2000 2400 2800
Energie (keV)

Figure I-17. Comparaison de spectres environnementa obtenus avec des détecteurs Nal(TI) et GeHP.

Il est possible d'utiliser des méthodes numériquas étudier et comprendre les signatures spestéalerigine
du spectre mesuré en vol. La méthode la plus sowidisée en spectrométrie gamma repose sur lalation

Monte Carlo des processus d’interaction des phaiwas la matiére (1.7).
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d. Analyse quantitative des spectres

Différentes méthodes permettent I'analyse quaitéati’un spectre gamma. Un état de l'art des méthod
utilisées en spectrométrie gamma aéroportée pembelh détection et/ou la quantification est préSesu
chapitre Ill. Une description de la méthode la pla&ée en spectrométrie gamma « classique » ésémiée au
paragraphe suivant et permet d’introduire les matide seuil de décision et de limite de détectDette
méthode repose sur I'estimation des activités &rmie I'aire des pics d’absorption totale et péue séparée en

deux parties : la recherche de pic et I'estimatiefaire de celui-ci.

La recherche de pics d’absorption totale est affsxia partir de I'étude des dérivées premiéres stéoondes.
La recherche des pics d’'absorption par l'utilisatites dérivées ne sera efficace que si le filtiggéminaire
permet de minimiser I'effet des fluctuations stidises. Les pics détectés sont ensuite soumisuardsacritéres
statistiques permettant de rejeter les fluctuatistagistiques qui peuvent subsister apres filtrdigest aussi
possible de vérifier que les pics détectés peudatajustés par une fonction gaussienne et glaedaur de la
fonction gaussienne d’ajustement correspond asialuion en énergie du détecteur. Si tel n'estlpass, cela
peut traduire la présence d'un doublet provenanttthvauchement de deux ou plusieurs pics. Des ahésho
itératives de séparation des pics doivent aloes Bises en place. Cette méthode peut utiliserdaatnilité de
présence d'un pic (radionucléide courant), lesesutaies caractéristiques d’un radionucléide owmentes

rapports d’embranchement des pics pouvant étremss

Une fois les pics détectés, il est nécessaire idiestl'aire de ces derniers en prenant en compterd de
diffusion di aux radionucléides de plus haute énefgette estimation peut se faire au traversajadtement du
fond de diffusion & partir de fonctions analytiqugse autre méthode consiste a estimer le fondffieion au
plus proche voisinage du pic et d’extrapoler cedfsaus le pic d’absorption. Une fois le comptagdahd de

diffusion compris sous le pic estini€zpr), le comptage ndiC,) est obtenu a partir du comptage tqg@g)) :

Cn = Cr — Cppr (1-24)
L’activité A du radionucléide est calculée a partir de I'équmsuivante :
C
=N (1-25)
I XtXe

Avec :
» 1,le rapport d’embranchement de la raie considérée ;

* g le rendement de détection ;

t, la durée de la mesure.

Le bruit de fond compris sous le pic entraine déficultés dans I'estimation de I'activité. En effde signal

provenant du radionucléide peut étre noyé danswiede fond. Il est ainsi nécessaire de déterménpartir de

quelle activité il est possible d'affirmer, avec degré de confiance suffisant, la présence d'uriwitgc

provenant d’'un radionucléide spécifique.

La notion d’activité estimée rejoint celle d’act&iminimale détectable et nécessite I'introducti@s concepts

de seuil de décision et de limite de détection.
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e. Seuil de décision, limite de détection et activiminimale détectable

Affirmer qu'un échantillon contient ou ne contiepias d’activité d’'un radionucléide donné entraine
l'introduction de deux types d’erreur :
» Erreur de premiére espéce : considérer que I'étloanést contaminé par un radionucléide alorsiqu’i
ne l'est pas (faux positif) ;
» Erreur de seconde espece : considérer qu'un élibantiest pas contaminé par un radionucléide alors

gu'il I'est (faux négatif).

La question est de savoir si ces résultats sotistaf@ement significatifs et permettent d’affirman d’'infirmer

la présence d’activité d’'un radionucléide donnétt€Cquestion est traitée en prenant en compteddations
statistiques de I'éventuelle activité présentewebrlit de fond. On utilise pour cela la distrilmmtidu comptage
net déterminée a partir de I'équation (I-24). Emsidérantgpp, I'écart type du comptage du bruit de fond,

etor, I'écart type du comptage total, on peut estinéeadrt type du comptage ng} (dans le cas gaussien)

oy = /(07% + akpr) (1-26)

comme étant :

Seuil de décision

Le seuil de décision est utilisé afin d’établilesicomptage net déterminé est représentatif d’ameamination
de I'’échantillon. La détermination du seuil de dém est réalisée en considérant I'absence de roamition

dans I'’échantillon. Si I'échantillon n’est pas caminé alors le nombre de coups net est distribué@suune

gaussienne de moyenne égale a zéro avec un §uastty: V2o, (Caroy, est égal @gpr).

L'utilisation d'un coefficient de risqué&, permet de fixer le risque de déclarer un échantilontaminé alors
gu’il ne I'est pas. Le seuil de décision (SD) det@adéfini comme étant :

SD = ko0 = kg V20gpr (1-27)
Généralement, le risque d’erreur de premiéere espéaxs fixé a 5%, ce qui donme, = 1.645 (on ne considéere
que la partie positive de la distribution des cQups concept de seuil de décision est préserad-gure 1-18.
ogpr €St estimé a partir du fond continu sous le p& pic d’absorption est modélisé par une gaussiehne
fond de diffusion :

— f)Z

(x
S(x) = A.exp [—7

] +B (1-28)
Avec :

* A:l'amplitude de la gaussienne ;

* x:lavaleur moyenne de la gaussienne ;

e ¢ :l'écart type de la gaussienne ;

e B : lavaleur moyenne du fond de diffusion.
Les surfaces du pi®(a) et du fond de diffusiorF(a) sont prises dans un intervalle [X-a :X+a] et sont

exprimées par :
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X+a

P(a) = f A.exp [— Sankol f)z] dx (1-29)
a 20
F(a) = 2aB (1-30)
Le calcul de la surface minimale du pic peut seefaur 5.92 sigma ce qui représente 99.7% de facsude la
gaussienne :
2a = 5920 (1-31)
Or
FWHM = 2,/2In(2)0 (1-32)
Donc
a = 1.26.FWHM (1-33)
En se placant dans le cas d’une distribution nagrdabk coups, la surface nette du pic est :
P(a) = S(a) — F(a) (1-34)
Op(a) = (Us?(a) + Upg(a)) (1-35)

Opa) = 2F(a) + P(a) (1-36)

S'iln’y a pas de pic, on @pqy = /2F (a) = V20gpr, P(a) suit alors une loi normale, /2F (a)).
En repartant de I'équation (I-27), il est possithiécrire :

SD = 2.25.k,./(FWHM.B) (1-37)

T

0 kq0y a

Figure I-18. Représentation de la construction duewuil de décision (SD).

Ainsi un nombre de coups nets supérieur au SD pandaffirmer que le comptage net est signifitatique
I'échantillon présente une contamination, au risguke se tromper. Un nombre de coups nets inférie 8ane
permet pas d’affirmer de maniére absolue que l'étillen n’est pas contaminé mais uniquement quéeite
d'une contamination n'a pas été détecté. La pré&sefume contamination peut en effet étre masquédesa
fluctuations statistiques du bruit de fond. Consedéjue I'échantillon ne présente pas de contaibimgtarce
que l'effet n'est pas visible reviendrait a commetiine erreur de seconde espéce. La prise en calapte

risque d’erreur génére le concept de limite dedfiéte (LD).
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Limite de détection

La limite de détection est utilisée afin de détemmia partir de quel comptage le risque de fawatifégst
« suffisamment » faible, le terme « suffisammeatant caractérisé a partir du risque de secondeesp
Dans le cas ou I'activité présente dans I'échamtilfaut exactement SD, la détection ne seraitioertgue dans
50 % des cas (distribution symétrique autour de. $dur obtenir une détection avec un risque denskco
espece de 5%, la prise en compte de la distributigy de l'activité lorsque celle-ci est égale a la L& e
nécessaire et permet d’écrire la relation :

LD = SD + kgoyp = kqop + kpoyp (1-38)

La représentation de la LD par rapport au SD eshée a la Figure 1-19.

)

t ———

B kBULD

Figure I-19. Représentation de la LD par rapport a& SD.

Généralement, les risquestf sont fixés a 5%, ce qui donne :

LD = ky(0og + 01p) (1-39)
Or
ofp = ofp + Ghpr (I-40)
oy = (LD + BDF) + BDF (1-42)
Ce qui permet d’écrire :
LD = k,(V2.BDF + VLD + 2.BDF) (1-42)
En résolvant, on trouve :
LD = k% + 2v/2.BDF .k, (1-43)
Pourk, = 1.645:
LD = 2.71 + 4.65VBDF (1-44)

La limite de détection, comme le seuil de décisimdépend que du bruit de fond radiologique etakfficient
de risque considéré.
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L’activité minimale détectable correspond finaletnaria conversion de la LD en activité a partil’dguation
(I-25). Le terme d’activité minimale détectable eshfondu avec celui de limite de détection utililshs cette

thése.

7 Simulation Monte Carlo d’interaction rayonnements matiere

Comme il a été vu dans a la section 1.2, les psaedlinteraction des photons avec la matiere sont
compétition les uns avec les autres. Le transpertab derniers est trop complexe pour étre obtanwpe
méthode de résolution directe de I'équation dezBwhn, décrivant le transport des rayonnementséthode
Monte Carlo permet quant a elle de suivre I'évolutd’'une particule, en I'occurrence un photon, @ergation

jusqu’a sa disparition.

Les codes de simulation des interactions des raments avec la matiére les plus courants sont :KALU
(Battistoni G., 2007), GEANT4 (Agostinelli, et akp03), MCNP (D. B Pelowitz, April 2011), PENELOPE
(Salvat F., 2001) et PHITS (Koji Niita, 2010). Lede MCNP (Monte Carlo N-Particules) a été déveloapé
Laboratoire national de Los Alamos. Ce code a 8 au point lors du projet Manhattan durant la $€eo
Guerre mondiale. MCNP signifiait a I'origine « Men€arlo Neutron Photon » puis sa signification angé en
« Monte Carlo N Particules » lorsque le transpes dlectrons y a été intégré (Mashnik S. G., 2012)code
MCNP est I'un des codes de calcul d’interaction®mmement-matiére les plus utilisés de par le mo@decode
a fait I'objet d’'un développement continu depuis #nnées 70, soutenu par une politique d’assurguaié.
C’est ce code qui a été utilisé durant cette these.

Le principe des codes Monte Carlo est de réalisetinage de variables aléatoires des caractéresigiu
photon : son libre parcours moyen, son processogethction avec la matiére, son énergie et satilire apres

I'interaction.

Création d’une particule (tirage des coordonnées spatiales, de
la direction d’émission et de I'énergie)

l

Tirage du parcours sans interaction en fonction
du milieu, de I"énergie et de la direction

/

Franchissement d’une Interaction dans le milieu Changement de milieu

frontiere \L
Réflexion Fuite Tirage de I'élément Positionnement de la
d’interaction particule a l'interface

—{ Calcul de la direction | \|,

| Tirage de l'interaction |

Absorption Diffusion

l

Tirage énergie et direction
aprés interaction

FIN DE L'HISTOIRE DE LA
PARTICULE

Figure 1-20. Logigramme du principe de calcul de lanéthode Monte Carlo appliquée au transport des paitules.
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Les différents tirages présentés a la Figure 1-20amt au travers de suites de nombres pseudmaks=at
permettant d’effectuer les échantillonnages sudifférents parameétres physiques du transport dparécule

dans la matiére.

La simulation par méthode Monte Carlo permet d’é&udes configurations parfois inaccessibles dangailité,

de multiplier les expériences trop colteuses anmdlerer la compréhension des phénoménes. Cetteontet
permet également d’établir des prédictions et @il la conception de systemes de détection. Lemides
d’'application sont trés vastes : la radioprotectilan dosimétrie, la criticité, I'instrumentatiorgd calculs de
réacteurs, la recherche fondamentale, la mesutéaite

Dans cette these, le code d'interaction rayonnemettere MCNPX (MCNP eXtended) version 2.7.0 a été

utilisé pour le développement de nouvelles méthadetalyse spectrale et I'étude de leurs compontésne

Méthode Monte Carlo

La description générale de la méthode est présguigele cas d’'un photon gamma d’énergie E subissam
interaction au point.

La détermination du type de processus d'interactaffet photoélectrique, diffusion Compton ou ciéatde
paire€) est réalisée a partir de I'échantillonnage delifribution discréte des probabilités d'interanticCes
probabilités sont obtenues a partir de leur seeficace d’interaction relative :

Opaire(T.E)

Ophotoélectrique(TE) ocompton(T,E)

pphotoélectrique - Trotate(™E) pCompton - Grotate(E) ppai‘re - Grotate(™E)
Et

Ototale (T, E) = aphotoélectrique (T, E) + UCompton (T, E) + apaire (T, E) (|'45)
Donc :

zn:pi =1 (1-46)
i=1

La représentation de ces probabilités cumuléedaorstée a la Figure 1-21.

0 1
Photoélectrique Compton Paire
0 PPhotoélectrique PPhotoélectrique PPhotoélectrique
+PCompton +PCompton
+PPaire

Figure I-21. Représentation de la distribution cumige des probabilités d'interaction.

Le choix du processus d'interaction est réaliséoention de la valeur du nombre pseudo-aléatoireégé Dans

le cas d’'une absorption du photon (interactiongfat photoélectrique ou création de paire), |tiigt de celui-

® Pour simplifier la description de la méthode Mo@#elo, seuls les effets photoélectrique, diffuszmpton et
création de paire sont considérés.
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ci est terminée (Figure 1-20). Si le photon esfudi€, un nouvel échantillonnage est réalisé poterdgéner la

direction et I'’énergie du photon diffusé.

L'utilisation d’expressions analytiques pour modéti les distributions de probabilité de certainmpetres
(énergie d’émission et direction de diffusion dwfam) nécessitent de considérer une approche centou
multi-groupes) de I'échantillonnage. Le principe ldesélection de ces parametres reste cependaméree en
sélectionnant I'énergie ou la direction de diffusi&n fonction du tirage de nombre pseudo-aléatoires
Le lieu de l'interaction de ce photon diffusé elfra calculé a partir d’'un nouvel échantillonnagenant en
compte la distribution de probabilité d’'interactidn photon lors de son parcours.
La probabilité que le photon n’interagisse pasusar distance est donnée par :

PNon—interaction(d) = exp(—u.d) (1-47)
Avecu = n.Gotate

Oun représente le nombre d’atomes par unité de volume.

La probabilité que le photon interagisse sur ustadce inférieure a d (probabilité cumulée dedtiattion a la
distance d) est donc :
Prnteraction(d) = 1 — exp(—u.d) (1-48)
Pour déterminer la distanek a laquelle est réalisée I'interaction, la prob#bitl'interaction sur I'ensemble des
distances est normalisée a 1 :
P(0)=0et dliII)nOOP(di) =1 (1-49)

Pour toute distance;, on peut associer une probabiléd)) appartenant a l'intervallgd,1], uniformément

répartie sur cet intervalle. La distance a laqusbeproduit I'interaction est calculée a partir ldguation

précedente et a partir du nombre pseudo-aléafpitieé dans l'intervall¢0,1] et représentar(d;) :

di=lln(1_P(di))=lln(1_€i) (I-50)
U U
Les coordonnées du point d'interaction sont caksilén prenant en compte I'angle de diffusion dugrhdJn
test est réalisé pour savoir si le point d'intetisecse situe dans la cellule ou a eu lieu la diffn. Si ce point se
trouve a I'extérieur de cette cellule, les nouveltmordonnées du point d’'intersection seront callegpoint

d’intersection du photon avec la frontiére de lavele cellule.

L'utilisation d’'un code Monte Carlo permet de s@iwne particule lors de son transport dans la neaté
d’étudier ses interactions et ses dépbts d'énelgis celle-ci en prenant en compte les probabdigscurrence
des différents effets physiques. Des géométrieptmms peuvent étre simulées, permettant de s'apprale
la réalité. Néanmoins, les résultats obtenus avecade de simulation doivent étre confrontés a ésure

expérimentale afin d'étre validés.

Conclusion

Dans l'analyse de mesures en spectrométrie gammmp@ée, les méthodes classiques de détermination

d’activité présentées dans ce chapitre sont péeslipar les fluctuations statistiques importantesigisant a
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des incertitudes de mesure pouvant aller jusquta%0Cette thése s’est par conséquent orientéd’saedyse
statistique multivariée des spectres que ce sai tabut :

e de réduire les incertitudes lors de la détermimatibactivité avec les méthodes classiques de la
spectrométrie gamma aéroportée ;
» d'estimer I'activité avec le développement de ndlegeméthodes avancées ;

» de détecter d'éventuelles anomalies gamma aveévelappement de méthodes utilisables en temps

réel.
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[I.  Systéme HELINUC : mesures et modélisations
Monte Carlo

Depuis le début des années 80, le CEA développmetten ceuvre le systeme de cartographie gamma
HELINUC™ au profit des exploitants nucléaires G(GIE INTRA), du ministére de la défense et desrités
publiques nationales et internationales (AIEA,Rlusieurs centaines de survol ont déja été effsctm France

(sites militaires et civils) ainsi qu'a I'étrang@motamment Ukraine et Géorgie).
Différents types d’'opérations peuvent étre effeetug I'aide du systéme HELINUC, a savoir :

« La réalisation de blancs radiologiques de sites laledéfense, de sites civils et de grandes
agglomérations. Ces blancs radiologiques permettertaractériser I'état radiologique d’un site a un

instant T, ce qui permet d’avoir une référence en cas d'aeticadiologique.

« La sécurisation de grands événements. HELINUC™ @ ex@mple été déployé pour le °79
anniversaire du débarquement en Normandie en 201dre de la venue de chefs d’Etat a Strasbourg
pour le sommet de 'OTAN en 2009.

« L'intervention en situation d'urgence en cas dieat/accident sur un site civil ou militaire.

* Larecherche de sources ponctuelles (perte ouregherche de sources dites orphelines) commet ce fi

le cas en Géorgie en 2000.

* L’assistance internationale dans le cadre de lalmoiation avec d’autres pays.

1 Caractéristiques du systeme HELINUC

Le systéme HELINUE' est composé :
e D'un caisson de détection fixé sous I'hélicoptevatenant un détecteur Nal(TI) et une radiosonde ave
ses antennes,
« D’une baie d'acquisition installée dans la cabine,
* D'une antenne GPS dans la cabine,

e D’un écran d’aide a la navigation pour le pilote.

Le détecteur utilisé est un détecteur RSX (RSX4R&X5) congu par I'entreprise canadienne Radiation

Solutions Inc. Un schéma de ce détecteur est pééadn Figure II-1.
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Photomultiplicateur

Cristal Nal(Tl)

Emplacementde la
chaine d’acquisition

Figure 1l-1. Schéma d'un détecteur RSX 4.

Le détecteur est composé de quatre cristaux datatirs Nal(TI) de forme parallélépipédique (10180,16 x
40,64) cmi couplés & quatre photomultiplicateurs. Le volunee ditection total de 16,7 litres procure un
rendement de détection important, nécessaire awsunee effectuées sur une durée d’'une seconde.té’uni
d’acquisition est intégrée au détecteur. Celleidtek de I'unité d’acquisition « standard » (I.bahr elle traite
un signal numériqgue. Un CAN (Convertisseur AnalogigNumérique) permet la conversion du signal
analogique, en sortie du préamplificateur, en dignanérique qui sera envoyé a un processeur dealsign
numérique (DSP en anglais pour Digital Signal Pssitey). Un DSP contient :
e une mémoire des programmes a utiliser pour trégerdonnées, en 'occurrence les amplitudes des
tensions sous forme numérique ;
* une mémoire contenant les données a traiter ;
e l'unité informatique récupérant les données adradinsi que les programmes a utiliser et réalikmnt
calculs ;

* les unités de connexion.

Le DSP est un processeur optimisé pour réalisecalesls numériques trés rapidement, ce qui elet déns le
cadre de I'arrivée d’'un signal en temps réel. dllige le filtrage des fluctuations statistiquesaemise en forme
du signal. L'avantage de réaliser le filtrage sonmfes numériques par rapport a un filtrage sunékm
analogiques (réseau de circuits RC (1.5.d)) es@éfgétabilité des résultats. En effet, le fonctionaat d’'un
programme informatique ne dépend pas des condigéovisonnementales (température par exemple) gbhié
pas au cours du temps contrairement a des comgoésdtroniques. La facilité de modification durél
(modification informatique) représente également atout dans [lutilisation d’un DSP. La rapidité de
fonctionnement d’un DSP permet une mise en forménigee pour chaque signal de chaque détecteurt avan
leur sommation. Pour que le DSP soit efficace, ANGitué en amont du DSP doit posséder une fréquenc
d’échantillonnage trés rapide (fréquence d'échlamiiiage de 60 MHz) et une résolution suffisante rpou
modéliser précisément la montée et la descenteigihals Les signaux sont ensuite mis sous la forroa d
spectre en énergie. Les caractéristiques du sysi&oeuisition permettent de traiter jusqu’a 250 @dups par
seconde et par cristal tout en conservant uneliséathe la résolution en énergie et de la fonctienconversion

canal/keV obtenue lors de I'étalonnage en énergie.
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L'alimentation du détecteur et la récupération desnées spectrométriques, spatiales et temporsties
réalisées par la baie de mesure. Cette baie intégaenment le récepteur GPS et le convertissedodeées du
radioaltimétre. Celle-ci renvoie ensuite les infatimns vers un PC d’acquisition. La baie de meswer ses

différents branchements est présentée a la Figizre |

Figure 1I-2. Baie d'acquisition (en laboratoire).

Afin de permettre une analyse précise des speditrest, nécessaire d’'étudier la linéarité du détechinsi que

sa résolution en énergie. Ces deux parametrepsésantés aux Figure II-5 et Figure 11-7.

2 Protocole de mesures

Les parametres de vol a suivre par le pilote séfihid par I'opérateur. Ainsi, avant le survol dtesa
cartographier, 'opérateur définit le plan de vist a dire les lignes de vol représentant la ¢tajes théorique
que devra suivre le pilote (Figure 11-3). L'écartee deux lignes de vol, I'altitude et la vitesseamt définis en
fonction de la limite de détection souhaitée, doge de vol alloué a la mesure et de la topograghisite. Les

données standards sont un déport de 80 m, ungdaliite 40 m et une vitesse de 40 km/h.
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Trajectoire

Figure 1I-3 : Schéma d’un plan de vol.

Différents types d'aéronefs civils ou militairesupent accueillir les détecteurs et la baie de ngesune
illustration d’une partie des aéronefs ayant élésés lors de mesures aéroportées est préseaéeigure 11-4.
L'opérateur, a l'intérieur de la cabine, suit I'éwiton des mesures en temps réel. Le pilote s'appur le plan
de vol a partir d’'un écran d’aide a la navigation.

détection

Figure 1I-4. Exemples d'appareils ayant déja été ulisés lors de mesures aéroportées avec le systarie INUC
(A - Eurocopter Alouette I, B - Eurocopter AS 350,C - Eurocopter AS 555, D - Zeppelin).

3 Fonction de réponse du systeme de détection

Afin d’analyser les spectres enregistrés lors desumes, il est nécessaire de connaitre les forsctierréponse
du détecteur. La linéarité en énergie du déteasuprésentée a la Figure II-5. Celle-ci a étérdétete a partir
de l'analyse de la correspondance entre les camauXnergie des pics d’absorption totale des émedt
présentés au Tableau Il-1. Ces mesures ont éi8&e&slen conditions de laboratoire pour une distaotrce
détecteur d’'un meétre.
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Radionucléides Canal Energie (MeV)
Américium 241 {*Am) 10 5.90E-02
Césium 137'¢'Cs) 110 6.62E-01
Cobalt 60 ¥Co) 196 1.17E+00
222 1.33E+00
Potassium 40'{K) 243 1.46E+00
Bismuth 214 {*Bi) 293 1.76E+00
Thallium 208 {*TI) 436 2.62E+00

Tableau II-1. Radionucléides utilisés pour I'analysele la linéarité en énergie.

3.0

254

20
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0
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Figure 1I-5. Linéarité en énergie du détecteur.

Cette linéarité sera utilisée afin de déterminerdernes des pics d’absorption des différents radi@ides. Elle

servira également a étalonner le découpage éngugédie la réponse de la simulation du détecteangekure.

La résolution en énergie quant a elle, est utileséefois pour définir la largeur des fenétresrgétques lors de

la recherche des pics d’absorption présents etlpaléveloppement de nouvelles méthodes d’analyse.

La largeur du pic est d’autant plus faible que d¥gie du pic considéré est faible. A 60 keV, layéar a mi-

hauteur du pic est d’environ 11 keV. A 662 keV tedargeur est de 48 keV. Il est important de ngtéune

erreur de 1 keV sur une largeur de 11 keV représemtiron 10% d’erreur. Si cette largeur est esticnd2 keV

au lieu de 11 keV, le pic va étre plus « étalé dogtc le nombre de coups au centroide du pic dienmAfin de

pouvoir déterminer précisément la largeur a mi-bauta plus représentative a basse énergie, & ahdisi de
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travailler sur 1024 canaux. La modélisation Montel€ du détecteur impose de connaitre la formeyéiqake
de la fonction de réponse en énergie.

Pour une fonction gaussienne, I'écart tgpest relié a la largeur a mi-hauteur FWHM par I'&tipn :

FWHM =2.2.In2.0 (1-1)

Finalement, la largeur a mi-hauteur est reliééadtgie a partir de I'équation non linéaire suieant

FWHM = a + b\ E + cE? (1-2)
Avec :
e FWHMen MeV ;

e E estl'énergie en MeV ;

1
e a, betcsontles paramétres de I'équation (réispetent erMeV, MeVz etMeV™1).
Les largeurs a mi-hauteur considérées pour la métation des parameétres a, b et ¢ ont été obteqypestir
d'un ajustement des pics d’absorption par une gamss, aprés soustraction du fond de diffusion. Une

illustration est présentée a la Figure II-6.
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Figure 11-6. Ajustement d’une fonction gaussiennesr le pic d’absorption du **'Cs & 662 keV.

L’ajustement du pic d’absorption par une gaussiepernet de déterminer ses parameétres (centroidet- éc
type). Les zones représentées en vert clair sdiséas afin d’estimer une incertitude sur la lang& mi-hauteur.
Cette incertitude est déterminée a partir du cldeixifférents points de départ et d’arrivée dediaeza ajuster
dans les zones représentées en vert clair. Ceti@tion des points de départ et d'arrivée de laezarajuster
traduit I'incertitude liée a la sélection de laiggdu pic utilisée pour I'ajustement.

Les largeurs a mi-hauteur déterminées sur I'enserdbl la gamme énergétique sont ensuite ajustéek par
fonction définie par I'équation (lI-2). L'ajustemieast présenté a la Figure II-7. Cet ajustemeantjs& a partir
d’'une régression non-linéaire, permet d’obtenirdasameétres a, b et c. La régression non-linéatrelgtenue a
partir de I'algorithme de Levenberg-Marquardt. vetoppe a +/- 1 sigma est calculée a partir dedmdle de

propagation des incertitudes appliquée a I'équatitiant I'énergie a la FWHM (II-3).
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2 2 2
6(FWHM)) Xuz(a)_l_(a(FWHM)) xuz(b)_l_(a(FWHM)) < 12(c) (I1-3)

u(FWHM) =J( 9(a) a(b) FI)

I(FWHM) _
aa)
I(FWHM) _ .
W =4/ E + cE
I(FWHM) 1

h2p2 2 2 2\—-1/2
o) 5 b*E? X (bE + b*cE?)

Les incertitudes sur les paramétres a, b et clssnécarts-types des paramétres qui ont été dékesnpiar la

régression non linéaire.

T T T T T
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Figure 11-7. Détermination des parametres a, b et @ partir d'une régression non linéaire des largews a mi-hauteur
mesurées (+ 1 écart-type en pointillés cyans).

L'utilisation d’'une fonction de la forme de celleégentée a I'équation (I1I-2) permet de modéliserfad®mn
correcte I'évolution de la largeur a mi-hauteur @Vénergie. Les coefficients déterminés a partr aktte
régression seront utilisés afin de simuler la nétgmh en énergie du détecteur lors des simulatd@NPX du

systeme HELINUC.
4 Modélisation Monte Carlo des interactions rayonnements
matiere

Le développement des méthodes durant cette thése ralisé a partir de mesures sur sites et delaions
Monte Carlo. La premiére partie du travail a ertipalier consisté a reproduire la signature radi@jae d’'un

site survolé a partir de simulations Monte Carlim afe tester et de comparer les performances dératites

57



techniques de filtrage des fluctuations statistiq@ehapitre 1V). Les simulations Monte Carlo pereet
également de modéliser une source étendue. Celé apgliqué au développement et a la validatiomel'u
méthode de détection et de quantification de radiides dans le cadre d’'une contamination anthrmpi
(chapitre VI).

Deux sites de mesure, représentatifs de conditipeésatoires variées, ont été sélectionnés pourageaik: un
site situé en zone rurale présentant des variati@usivité naturelles relativement importantesietsite situé en

milieu urbain présentant des variations d’actiwitéins importantes.

Dans le cadre du développement de nouvelles mé&hddasemble des spectres expérimentaux a éigéutil
pour développer un jeu de spectres simulés esarilile code de simulation MCNPX (1.7).

La modélisation du détecteur avec le code MCNPX BDRelowitz, April 2011) est réalisée en prenant en
compte les caractéristiques du détecteur, de Fenmement (dimensions, matériaux, positionnemengt.de la

source (énergie, rapport d’embranchement,...).

La précision de la définition de la géométrie aatamge d'impact sur les résultats a basse éneugehqute
énergie. En effet, lorsque I'énergie du rayonnenesttfaible, le coefficient d’atténuation linéamegmente
(1.2). Cette augmentation du coefficient d'attémmtentraine une plus grande influence de I'épaissh
matériau considéré. De plus, a basse énergie,rlativa de ce coefficient d'atténuation en fonctida la
composition du matériau est beaucoup plus impatgota haute énergie. Pour ces deux raisons, umtsot
particulier doit étre apporté a la modélisationrgétrique du détecteur. La modélisation du déteatélisé lors

des mesures aéroportées est présentée a la Hi@ure |

Nal crystals

Detector box
Thermal break

Figure 11-8. Schéma du RSX-4 issu des plans (RSIP@6) (a gauche), Modélisation MCNPX du détecteur R&4 (a
droite). Les différentes parties du boitier du déteteur sont représentées en transparence sur la modstion MCNPX.

Dans les conditions de laboratoire, les sourcdségs sont connues et bien définies. Il s’agitsdarces
ponctuelles placées a 1 metre du détecteur. L'enmgment a été pris en compte en modélisant le saur
trouvant le plus proche du détecteur, le plafondsieque le sol, par du béton sec. L'épaisseur awest de
50 cm. L’épaisseur des murs et du plafond est denB(Cette prise en compte de I'environnement dmundra

une meilleure représentativité du fond de diffusion
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Dans les conditions d’'une mesure in situ, plusiparameétres physiques sont pris en compte damsldasion,
notamment la distribution des radionucléides darsol, la composition du sol, I'altitude de vol@tdensité de
l'air. Les spectres obtenus par simulation se kasem I'hypothése d'une distribution volumique des
radionucléides naturel&K, 2*®U, 2Th) et une distribution exponentielle dans le smipe’*'Cs (ICRU, 1994).
Les profondeurs considérées pour la modélisatioeededistributions sont de 35 cm pour les radiafidek
naturels (Minty, 1990) et 10 cm pour'féCs (OCDE, 2002). La distribution exponentielle @etivité du®*’Cs,

p(z), en fonction de la profondeur z est exprimaelp relation:

p(m) = oW (-4

Avec | le coefficient de relaxation fixé a 2 cm.
Une composition standard du sol appelée sol de Bgetk, 1972) a été prise en compte. La densitgotla été
considérée équivalente a celle d'un sol moyen aefia 1,5. La masse volumique de l'air a été fiaée

1,27 kg/m. La distance entre le détecteur et le sol esefixd0 métres (altitude de référence).

Le code MCNPX permet de simuler la résolution eergie a I'aide d’une cart@ppelée GEB (Gaussian Energy
Broadening). Le principe de cette carte reviengartir le nombre de coups mesuré dans chaque saivaht

une distribution gaussienne de la forme :

2
FE) = A. . (2) (-5)
Avec :

« E: énergie a laquelle la fonction gaussienne radipliquée (MeV) ;

* [Ep: énergie considérée comme centroide pour I'&aegnent (MeV) ;

e A constante de normalisation (coups) ;

e o écart type de la gaussienne (MeV).
Les parametres de la carte GEB utilisés pour lsepen compte de la résolution en énergie expérateenbnt
ceux présentés a la Figure 1I-7. Les spectre¥Kie*®U, 232Th et*®'Cs, obtenus par la simulation Monte Carlo

sont présentés a la Figure I1-9.

® Le terme carte représente une fonction. Le cod&IR@& conservé ce terme qui fait référence au coslage
cartes perforées.
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Figure 11-9. Spectres MCNPX & 40 m des radionucléies naturels {°K, 2*8U, 22Th) et artificiels (**'Cs). La distribution
des radionucléides dans le sol est précisée. Lesesrncadrées en rouge représentent les pics d’alystion utilisés
pour I'estimation des activités des radionucléidepar la méthode des fenétres.

Les spectres présentés a la Figure 1I-9 présememtde signal dans le pic d'absorption mais un fded
diffusion important. Ce dernier résulte des diffées diffusions du gamma dans l'air et le sol. @edfde
diffusion est trés sensible aux caractéristiqug®goaphiques du sol. L'allure du fond de diffusiest donc
propre a chaque spectre mesuré. Cette variatidordude diffusion due a la répartition des radidéigies et au
type de sol n’est pas prise en compte dans lesrepestmulés. Cette variation est cependant limptag I'étude
des différentes techniques de filtrage menée apitthdll. En effet, cette étude se limite au doneades hautes

énergies (E> 500 keV), région ou les variation$aha de diffusion sont moins importantes.

Les activités des différents radionucléides ontdét&rminées a partir de la méthode des fenétcesnmandée
par I'AIEA qui repose sur I'estimation de I'aire 8 chacun des pics d’absorption totale des radiéings
considérés avec une prise en compte du fond dasiff induit par les radionucléides de plus haétesgies.

Le principe de cette méthode est détaillé au cteapit

Les spectres simulés sont ensuite pondérés pactadétés déterminées par la méthode des fenétvas gtre
représentatifs des spectres mesurés. Des fluatsastatistiques suivant une loi de Poisson sonitégs sur les
taux de comptage de chacun des canaux. Ces flimstsisgont générées a partir d’'un générateur de remb
pseudo-aléatoire suivant une distribution de Poissmnt pour paramétre le taux de comptage de ohaes
canaux. Cet ajout permet d’avoir un signal repriggdrd’'un spectre mesuré pouvant étre utilisé pester les
méthodes développées tout en connaissant trés@ndent le signal « vrai » masqué par ces fluctnstione

comparaison des spectres mesuré et simulé estelariadigure 11-10.
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Figure 1I-10. Comparaison entre un spectre mesuréteain spectre simulé. Le spectre simulé a été obteren pondérant
les activités estimées a partir de la méthode demétres appliquée au spectre mesuré. Les radionualés a I'origine
des pics d'absorption utilisés par la méthode degfétres sont annotés.

L’allure générale des spectres est conservée. égtrgpsimulé auquel on a ajouté les fluctuatioasssiques est

cohérent avec le spectre mesuré.

5 Sites radiologiques

a. Sitel

Ce site, utilisé pour la formation du personnel HEUC, est basé a Albertville-Le Villard. Il a étéaractérisé
radiologiguement de maniére précise suite a sovokar de nhombreuses reprises. Les contrastes dgoésy
gu'il offre permettent de tester les méthodes dimedéveloppées, dans des conditions réalisteglarede vol
est constitué de 13 lignes de vol survolées a lithede de référence de 40 metres. Le temps d'adiqpn est de

1 seconde. Les informations concernant ce survidlm@sentées dans le Tableau 11-2.

Parameétres de vol

Surface couverte 4 km?
Temps de vol 45 min
Nombre de lignes de vol 13
Longueur moyenne des lignes de w 3800 m
Ecart entre les lignes de vol (déport 80m
Altitude 40 m
Vitesse 70 km/h

Tableau II-2. Paramétres de vol du site 1.
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La Figure II-11 présente les lignes de vol suiyas I'hélicoptere durant le survol du site (a ga)obt les taux
de comptage totaux obtenus dans la gamme d’én80gie8000 keV lors de la mesure (au centre) et & phar
dispositif de simulation mis en place dans le cabireette thése (a droite). Cette figure montrdam accord
entre la répartition des taux de comptage de lauraest de la simulation. L'écart relatif moyen dasx de

comptage entre les deux cartographies est relagimefaible (environ 10%) et la répartition spatidietaux de

comptage est préservée.

” 274 an 679 881 1084 1286 1488 1691 ¢/s

Figure II-11. Lignes de vol (gauche) et taux de compge estimés dans la plage d’énergie 500 keV a 4&V pour la
mesure (au centre) et pour la simulation (a droite)

La cartographie du comptage total permet de disénées différentes zones géologiques. Les lacewats d'eau
sont identifiables par une diminution du taux denptage tandis que les forts taux de comptage proeigt de
I'engrais potassique apporté par les agriculteansde la culture des champs. Le site 1 seraéduplisir tester les
différentes méthodes de filtrage de fluctuatioratistiques (chapitre IV) et pour le développemehine

méthode de détection d’anomalies (chapitre VI).

b. Site 2

Ce site est trés étendu et présente peu de vasali® sa topographie. La surface couverte est id@n20 km2.
Le temps d’acquisition est de 2 secondes. L'ensembs$ informations concernant ce survol sont ptéssrau

Tableau 11-3.
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Paramétres de vol

Surface couverte 20 km2
Temps de vol 4 h
Nombre de lignes de vol 52
Longueur moyenne des lignes de v 4500 m
Ecart entre les lignes de vol (dépori 80m
Altitude 40 m
Vitesse 70 km/h

Tableau II-3. Parameétres de vol du site 2.

Les taux de comptage obtenus dans la gamme d’'énéfgkeV-2800 keV sous forme de cartographie sont
présentés a la Figure 1I-12. Deux spectres issutlie mesure sont également présentés a la Higl2eavec
une comparaison au spectre moyen du site.

512 1164 1838 2512 3185 3859 4533 5207  sssl\o/s
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Figure 1I-12. Cartographie des taux de comptage oknus dans la gamme d’énergie 40 keV-2800 keV. Despectres
sont également présentés afin d'illustrer les diffénces de taux de comptage.
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On remarque des zones présentant un taux de coeripta@grtant (zones orangées) et des zones aveuxrlé
comptage moins élevé (zones bleues). Le comptagé éitué en bas & gauche de la cartographie ptaléela
présence des radionucléides d'origine naturellesdas champs. Le comptage plus élevé au centreade |
cartographie provient de l'activité d'origine natlie présente dans les enrobés type goudron. be dau
comptage y est certes plus important mais seulsatfigsnucléides d’origine naturelle y sont préseaisme en
témoigne le spectre 2929 présenté a la Figure .lILE3 zones moins actives traduisent des endrdits p
humides a proximité de cours d’eau. Les radiondeiinaturels y sont donc moins présents (specgt 80a
Figure 11-12).

Le site 2 sera utilisé pour le développement d'mméthode de détection et de quantificatiorfam (chapitre
V) et pour le développement d'une méthode de détecti’'anomalies (chapitre VI). Pour cela, une

contamination artificielle a été implémentée susite en question & partir d’'un code développéen.C

6 Contamination surfacique a basse énergie

L’application Plume développée au CEA permet deulmlinsertion d’'une contamination radiologique
(appelée plume) a des mesures de radioactivitée @pplication est composée d'un algorithme d’jiéation
et d’'une bibliothéque de spectres a insérer. Dareadire de cette thése, I'utilisation de cette ieaipbn s’est

concentrée sur l'insertion d’une contaminatiorf&am.

Pour un radionucléide donné, l'algorithme d’intdgtion calcule l'activité a implémenter sur chacdes
spectres en fonction de l'activité maximale chojsé I'utilisateur. La bibliothéque de référencentient une
série de spectres représentant une activité squiaciormalisée a 1 kBg/m?2 pour différentes altisude
Plusieurs erreurs provenant de I'application oétiégentifiées et corrigées :
« Distributions des activités insérées a partir dedipolation non réalistes (Figure 11-14).
«  Spectres purs d&'Am avec un profil non réaliste. Le centroide dugec60 keV dé*Am était centré
sur 78 keV et les spectres &8Am ne prenaient en compte ni le fond de diffusiores raies X
produites. Les spectres d&Am étaient seulement composés d’une gaussienneéeestir 78 keV
(Martin-Burtart, et al., 2012b).

Les corrections proposées s’articulent donc autleuta modification de I'algorithme d'interpolaticet de la

création de nouveaux spectres.

a. Interpolation des isocourbes

Les activités sont implémentées a partir d'ellipssgmésentant différentes activités. Ainsi leséalihts points
d'une méme ellipse posseédent la méme activité rt ayopelés isocourbes. Pour I'implémentation detivieé,

trois cas de figure sont a considérer :

1 VLisocourbe la plus interne ayant I'activité la plimportante correspond a la zone de contamination
maximale. Les points contenus dans cette isocoudnservent I'activité préalablement définis par

I'utilisateur.
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2 Les points a I'extérieur de I'isocourbe la plusezre possédent une activité nulle afin de permattee
analyse des fausses détections de sourcé€%de.
3 Lactivité des points compris entre deux isocourless déterminée & partir d’une interpolation
barycentrique.
La méthode d'interpolation repose sur l'utilisatides quatre points les plus proches spatialemepbau sur
lequel I'activité est a implémenter. Cette activatgt obtenue en pondérant 'activité des pointsoximité par
des coefficients inversement proportionnels a KEadice de ces points au point a traiter. La someneed

coefficients est normalisée a 'unité. Le princgeecette interpolation est schématisé a la Figet8.l

(ix+1, iy+1)
(ix, iy+1) @y
::;\\x\(x,y),,f"
(ix, iy) (ix+1, iy)

Figure 1I-13. Schéma du modéle d'interpolation spaale de I'activité.

Le poidsw, en fonction de I'inverse de la distance est cél@ar la relation :

oy 1
wo (ix, iy) = (11-6)

Jo— 02+ - iy)?
Puis normalisé pour que la somme des poids sdi¢ &gh :

wo (ix, iy)
X wo

w(ix, iy) = (n-7)

_ wix, iy). A(ix, iy) + w(ix + 1,yi)). A(ix + 1,yi) + w(ix,yi + 1). A(ix,yi + 1)+ w(ix + 1,yi + 1). A(ix + 1,yi + 1) (||-8)
B w(ix, iy) + w(ix + 1, yi) + w(ix,yi + 1) + w(ix + 1,yi + 1)

A

Le spectréSg4(i), obtenu a partir du spectre du radionucléide SR) (pondéré par lactivite A (calculée
précédemment), doit prendre en compte les fludnatstatistiques de comptage. Ce sera donc chana¢ de
chaque spectre qui sera bruité. Pour cela, la val@giale du nombre de coups de chaque canakesplacée par
une variable aléatoire tirée suivant une distrifrutile Poisson ayant pour parametre (i.e. pour nmejecette
valeur initiale. Cette fonction de bruitage seraén®(x). La relation mathématique suivante tradwitte

réalisation :
Sr,a(@) = P(Sg X A(D)) (11-9)
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Le spectre « contaminé » ainsi calculé est la sodurgpectre mesure et de la signature pondigrgé)
Spectrecontamine() = Spectremesyre (D) + Sga (i) (n-10)
La Figure 11-14 présente les modifications surdestributions d’activités.
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90 -
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70 -
60 -
50 -
40 -
30 -
20 -
10 A
0 T
30 40

== == 3ancien

nouveau

Activité surfacique (kBq/m?)

60 70

Spectres

Figure 1l-14. Distribution des activités a implémerer sur les spectres mesurés. La contamination maxmfe est
implémentée au spectre numéro 50.

La forme ancienne présentant un double pic n'estglgysiquement explicable. La correction de la fiomc
d’interpolation permet d’avoir une fonction qui pefite un accroissement de l'activité lorsque I'aproche

du centre de la contamination et une décroissaa@elte-ci lorsque I'on s’en éloigne.

b. Creéation des profils spectraux

Des spectres de référence caractéristiques d’'umeesae®’Am et représentatifs de spectres mesurés ont été
produits par simulation Monte Carlo. Ceux-ci s’ajgog sur une modélisation précise de la géométrieda
composition du détecteur.

La simulation réalisée permet d’obtenir un spectnectéristique d&’Am que I'on compare au spectre obtenu
lors d’'une mesure en laboratoire. L'’ensemble desgies et des rapports d’embranchement proviershea
bibliotheque Laraweb (Marie-Martine Bé, 2008). Damspremier temps, seules les émissions gammatént &
prises en compte.

La mesure en laboratoire est réalisée sur une digé&90 secondes avec une sourcé*dam de 442 kBq. Le
spectre de bruit de fond est soustrait a ce spewiré afin d’obtenir un spectre net. La comparaentre ce
spectre net et le spectre obtenu par simulatioprésentée a la Figure 11-15.
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Figure 1I-15. Comparaison des spectres obtenus pamesure et modélisation a 1 metre, dans les conditi®
« laboratoire ».

La comparaison des spectres a la Figure II-15ré&ssortir plusieurs points. L'allure et le maximua pic
d’absorption entre la simulation et la mesure so¥g similaires, sauf a basse énergie. En efféguawde 40
keV, la différence entre le spectre simulé et mesiavient significative.

De plus, la double bosse présente a basse énergield la mesure ne se retrouve pas sur les rissdiala
simulation. La raison de cette différence est la-pose en compte des raies X autour de 20 keV (MY,
2008). Le code MCNPX ne se base pas sur une biblipe de noyaux mais sur les énergies d’émissions
définies par l'utilisateur. Ces émissions X n'avai@as été entrées dans le fichier d’entrée MCNBXqui
explique la différence spectrale entre simulatibex@érience présentée a la Figure 11-15. Les éomssX a

prendre en compte sont données dans le Tableau II-4
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Energie (MeV) | Probabilité d'émission
0.01187 0.84%
0.01376 1.40%
0.01395 11.60%
0.01684 2.45%
0.01706 1.74%
0.01775 11.83%
0.01799 1.31%
0.02078 2.94%
0.02149 0.57%

Tableau II-4. Raies X du®'Np.

La Figure 11-16 présente & nouveau une comparastne spectres simulé et mesuré avec la prise rapteade
ces raies X. La résolution en énergie du détectniraine un recouvrement de ces différentes raies.
L’atténuation des X de faibles énergies étant $8¥ssible en fonction des matériaux et des épasssujeu, le
réflecteur se trouvant autour du cristal Nal(TBta pris en compte. Celui-ci a été considéré cotamet de la
poudre de MgO de masse volumique égale78g.cm3. Cette masse volumique a été définie a partir de
différentes simulations, la valeur retenue étatie aqui permettait au mieux de reproduire la régims X de

faibles énergies. Le spectre obtenu est compaspexttire mesuré a la Figure 11-16.
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Figure 1I-16. Comparaison des spectres obtenus panesure et modélisation a 1 métre, dans les conditi®
« laboratoire » aprées prise en compte des raies X.

Le spectre présenté a la Figure II-16 montre undmmord entre la simulation et la mesure au niceapic a
60 keV, méme si le nombre de coups par secondgelire simulé est Iégerement inférieur a celui pkcse
mesuré. Cela est di a 'ajout de la poudre de M®@remarque également qu’avec la prise en comsteaies
X a basse énergie, le spectre simulé est en medtmord avec le spectre mesuré autour de 20 kaVédion en

dessous du pic d’absorption est trés sensible aemtéels changements de matériaux ou de masse igolem
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De plus, 'amplitude en terme de coups par secalads cette région est plus faible que celle danédmn du
pic d’absorption totale.
Cette premiére partie a permis de valider le modélsimulation considéré. Il s’agit maintenant tfagpoler ces

résultats aux différentes altitudes pouvant émeaatrées lors d’'un survol avec le systeme HELINUC.

Extrapolation aux différentes altitudes

L'altitude de référence est de 40 metres. Lesudkis & considérer sont donc les altitudes auxalente cette
altitude de référence. Pour rappel, I'étude seeptians le cadre d’'une source surfacique infinigrésentative
d’'une contamination surfacique étendue (1.3).

Il n’est pas possible de représenter une sourg@erpar simulation. La stratégie adoptée est desidérer deux
simulations. La premiére simulation, dite rapide permettre de simuler le caractere infini de las®. Cela est
réalisé a partir de parois qui réfléchissent lest@iis gamma. Ainsi I'angle d’émission par rappartiétecteur
des photons gamma émis par la source détermindiatéace que ces photons auront a parcourir (éaces ou
ils ne subissent aucune interaction sur leur pasjoCela permet de simuler une source de dimegsidimies.

Cette simulation est relativement rapide car laoni# des photons générés par la source arrivawoniveau du
détecteur. La contrepartie de cette méthode estedpas avoir d’'information sur I'efficacité géonigtie du

détecteur mais elle permet d’obtenir I'allure dedpe dans le cas de la simulation d’une sourdeiénf

La seconde simulation permettra de déterminer maedsion de la source a prendre en compte dans
simulation « classique », c'est-a-dire sans I'séifion de parois réfléchissantes. Cette dimensmndeterminée
par comparaison de l'allure du spectre avec letspabtenu par la simulation « rapide » (Figurd7)- Cela

permet de cerner une bonne définition de la sudacensidérer pour la source, ce qui limite le temig calcul.

Cette méthode permet donc de déterminer I'allurspictre et I'efficacité du détecteur en fonctien’dltitude.

Altitude : 11.5m

0.9
0.8

0.7 ——surfacique avec
0.6 parois .

réfléchissantes
0.5

0.4 surfacique:10m de
coté

Valeurs normalisées

0.3

0.2

— surfacique:70m de

01 coté

0 0.02 0.04 0.06 0.08 0.1

Energie (MeV)

Figure 11-17. Evolution des spectres en fonction dia taille de la source surfacique.

La Figure 11-18 présente I'évolution de I'écart dgmectres obtenus avec des sources surfaciqueffaterdes

dimensions par rapport au spectre obtenu avealeisréfléchissantes.
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Figure 11-18. Evolution des écarts des spectres obitas avec des sources de différentes dimensions papport au
spectre obtenu avec parois réfléchissantes.

Lorsque I'on passe d’'une source surfacique reptéegmar un carré de 10 m de c6té a celle de 70 odide
l'allure du spectre se rapproche de plus en pludallere d’'un spectre obtenu avec I'utilisation garois

réfléchissantes. Cette tendance permet de vabdeéthode proposée pour la modélisation d’'une saufie.

Finalement, une source de 70 métres de cbté sesamee ce qui représente une source de 4900 mz2.

On remarque que des écarts existent toujours Enegie de 40 keV. Cependant aux énergies repedisest
du pic d'absorption (entre 48 et 72 keV), cet éemtt de I'ordre de 8 % en moyenne entre les spedee
simulation rapide et classique. L'évolution du neentde coups dans le centroide en fonction de facde la

source prise en compte est présentée au Tabl&au II-

Altitude : 11.5m
Surface de la source (m?) Coups dans le centroide
100 0.82
900 3.65
2500 5.23
4900 5.92

Tableau II-5. Evolution du nombre de coups dans le c#roide du pic de®*?Am en fonction de la surface de la source
prise en compte.

Lorsque la surface de la source augmente, le noddosups dans le centroide se stabilise.
Les spectres dé"Am représentatifs des différentes altitudes de orl été obtenus & partir d’une source
surfacique infinie. La bibliothéque ainsi créémstmalisée a 1 kBg/m2. Les spectres obtenus peudifférentes

altitudes et normalisés a leur maximum sont préseitia Figure 11-19.
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Figure 11-19. Evolution des spectres dé**Am normalisés & leur maximum.

Les régions énergétiques des spectres sont nuregiafié d’expliquer les différents phénoménes ésence.

(1) : Le nombre de photons diffusés augmente ectifamde I'altitude. Ces photons proviennent enarit§ de
la diffusion des photons de 60 keV. Plus l'altit@degymente, plus la probabilité de diffusion augreent

(2) : L'atténuation des photons X augmente lorstpesource est répartie de fagon surfacique infirde
nombreux photons vont parcourir une distance sepéia 1 metre en raison de ce type de réparti@on.
remarque d'ailleurs que pour une altitude de 11,5amncontribution des photons X n’est plus visiblges
derniers ont été absorbés par effet photoélectdaqus I'air.

(3) : Le pic se trouvant aux alentours des 30 kester constant en fonction de l'altitude. Cela \dite¢ que ce
pic ne provient pas dif*Am car il devrait &tre davantage atténué que 1&®6 keV. Une hypothése est que ce
pic provient de I'iode du détecteur Nal(Tl). Enetffla détection du gamma de 60 keVZ4&m repose sur
I'interaction de celui-ci avec le détecteur paeeffhotoélectrique. Un électron de la couche la phofonde est
le plus souvent éjecté du cortége. Le trou ainéé alans le cortége électronique est alors réocpapéin
électron d’'une couche plus externe. L'énergie agésiée peut étre transférée a d'autres électrdaestr@n
Auger) ou sous forme de rayons de X (Knoll, 201@)s électrons de la couche L ont le plus de prdibé@lkie
remplir cette couche K laissée vacante (rayonnekigit, ).

L'énergie de cette raik,,n, provenant de l'iode (Z=53) peut étre évaluée aipde la formule de Moseley
(Agarval, 1991). La constante de Rydberg R esteégdl3.605 eV.

3 3
Ey, = Z.R. Z-1?%= 7 13,605.(53 — 1)? = 28.6 keV (1-11)

Ce pic se trouve &9.5 — 28.6 = 30.9 keV. C’est donc un pic d'échappement di au rayonnemfeBmis
provenant de l'iode.
(4) : L'amplitude de la queue de distribution de pfabsorption augmente avec l'altitude. Cela esvpgqué

par la diffusion multiple des photons gamma.
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(5) : Le centroide du pic d&'Am se décale lorsque Ialtitude augmente. Cet effstdl & l'interaction des
photons gamma avec l'air. Le nombre de ces intereeaugmente avec la distance.

L’évolution du nombre de coups dans le centroidéoration de I'altitude est présentée au Tabledtu Il

Nombre de coups dans le centroide du pic
Altitude (m) Plume (nouveau) Plume (ancien)
1 12.08 7.48
11.5 5.90 3.23
23 3.40 2.14
34 1.94 1.36
46 1.18 1.01
57 0.77 0.66
69 0.47 0.51
80 0.31 0.38
92 0.20 0.26

Tableau I1-6. Nombre de coups dans le centroide epriction de I'altitude.

Les résultats présentés au Tableau II-6 sont cot¥mar rapport aux résultats déterminés avec ifane

version de Plume.

Comparaison des profils

Les profils spectraux obtenus avec I'ancienne atdavelle version de Plume sont finalement préseatéa
Figure 11-20.
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w
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2
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0
0 20 40 60 80 100
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Figure 11-20. Comparaison entre ancien et nouveaurpfil pour une altitude de 11.5 m.

La position du centroide, I'amplitude du pic aigee I'allure générale du spectre sont différentes.

La position du centroide a été corrigée. La dimarutde I'amplitude du centroide est due a la maie
résolution en énergie du détecteur mais égalemaneaneilleure calibration du rendement de détectmfin,
la modification de l'allure générale du spectredast a une meilleure prise en compte des difféngmtsessus

physiques dans le détecteur et en dehors.
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Les modifications apportées permettent donc de :
e supprimer les phénomenes de surestimation devisicti
e obtenir des implémentations d’activité cohérentes ;

« implémenter des spectres représentatifs des spetf&Am en fonction de I'altitude.

Conclusion

Le systeme HELINUC est un systéeme de détection ge¥formant en matiére de stabilité en énergieeet d
réduction du bruit électronique ce qui a permicdecentrer le travail de thése sur I'analyse destsps. Deux
sites ont été caractérisés et utilisés pour leldppement de nouvelles méthodes d’analyse.

Une modélisation des émetteurs de hautes énergipsethier site a été réalisée a l'aide de simulatiglonte
Carlo. Des fluctuations statistiques artificieltest été implémentées afin de tester la réponseffdeeahts filtres
(chapitre 1V) et le développement d’'une méthodedéirmination des signatures des radionucléidesgiie
naturelle (chapitre VI).

Une application simulant les retombées d'une coirtation radioactive a été développée. Celle-ci rfiseéle
maniere réaliste le caractéere étendu d'une tellgacoination que ce soit au niveau de la distributites
activités ou du profil spectral. Cette applicateté utilisée afin d'implémenter une contaminatwtificielle
sur le deuxiéme site présenté dans ce chapitremétizsode d’analyse dédiée a ce type de contamiatlmasse

énergie $*’Am) est présentée au chapitre V.
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lll. Etude des méthodes d’analyse de spectres existantes

Le travail bibliographique réalisé durant cettesthé permis de recenser les méthodes d’analysérapec
appliquées a la spectrométrie gamma embarquééddentifier leurs avantages et inconvénients. tlgsssible
de distinguer deux types d'algorithmes d’analysraple, suivant le type de recherche a effectuer :

- détection d'anomalies radiologiques dans un spgetnema ;

- détection et identification de radionucléides.

Les algorithmes du premier type sont rapides maiparmettent pas l'identification des radionucléidei ont

conduit a la détection d’'anomalies et ne sont g@Escprésentés dans cette these.

Les méthodes de détection et d'identification deiaaucléides permettent d’extraire des informations
qualitatives (identité) et quantitatives (activit@pur chaque radionucléide détecté. L'identificatides
radionucléides a l'origine des anomalies déteatégsiert des algorithmes plus complexes nécessiEtemps
de calculs plus importants. Les différentes méthadi@entification des radionucléides présentéass dzette

partie reposent sur une utilisation croissantéid®imation contenue dans les spectres gamma etrés)

Un algorithme basé sur la détection des pics digitiem totale n’utilise que I'information contenukans les
pics. Ces pics d'absorption totale peuvent ne sgm&r qu’une tres faible fraction du spectre asteggtant en
terme de canaux qu’en terme de nombre de coups.

Un algorithme basé sur la méthode des fenétresioiegtraction d’'une signature gamma a basse émertiise
l'information dans la fenétre d’intérét mais égadarhl'information présente dans d’autres fenétnesjectre
enregistré.

Un algorithme basé sur I'ajustement de spectrearir gle spectres élémentaires utilise la totalitéspectre
enregistré (mis a part les coupures aux bassegiéser

Enfin les algorithmes basés sur I'analyse en coamges principales du spectre total utilisent I'nnfiation dans

le spectre mais également I'information contenugsdbautres spectres de la méme campagne de mesure.

1 Méthode basée sur la détection des pics d’absorptidotale

a. Présentation

L'algorithme DETEC développé au CEA (Guillot, 1998001) est utilisé pour caractériser les pics staption
totale sur un spectre gamma a partir de I'étudevdrations du profil spectral.

La méthode d’analyse des pics d’absorption totstieéalisée en plusieurs étapes :

1 e filtrage du spectre brut permettant d’élimines fluctuations non significatives du spectre ;

la recherche des pics d’absorption totale par déoms multiples (dérivée premiére, seconde ou les

deux) du spectre filtré ;
3 la modélisation du fond continu ;

4  Tidentification et le calcul de I'activité a I'ogine de ces pics a partir de la comparaison depicesa

ceux contenus dans une bibliotheque de référence.
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Filtrage du spectre

En spectrométrie aéroportée, le filtrage du speese nécessaire pour permettre la détection des pic
d’absorption totale compte tenu de la faible digiie de comptage. En effet, la détection de ces @5t basée
sur I'étude des dérivées premieres et secondelssérace d’un filtrage entrainerait la détection dmloreux pics

correspondant aux fluctuations d’origine statistiqu

Le filtrage du spectre est donc réalisé pour mis@nie bruit statistique tout en conservant lesaaristiques

des pics d’absorption totale telles que leurs fergaussiennes et leurs largeurs a mi-hauteur.
Les méthodes de filtrage utilisées sont les suesant

- Méthode basée sur les moindres carrésAjustement d’une fonction sur un nombre limig gbints
du spectre brut. Les parametres de la fonction détgrminés par minimisation de la méthode des
moindres carrés entre la fonction et le spectrendmbre de points sur lequel est réalisé le fidragt
ajusté en fonction de la résolution en énergie éheaeur. Le filtrage des fluctuations statistiqaet
donc croissant avec I'énergie. Le point central’a@stement est ensuite remplacé par la valeuade
fonction & cette abscisse.

- Transformée de Fourier: sélection en fréquence des différentes compesadu spectre. Les
fluctuations statistiques présentent une fréqueplkess grande que les pics d'absorption totale,
notamment de par la résolution du détecteur. Ligppbn d'un filtre passe-bas dans l'espace des
fréquences permet de supprimer les fluctuatiortssstpies. Ce filtre est d’autant plus efficace dgie
nombre de canaux sur lequel est codé le spectmmgsttant.

- Filtre de Canny-Deriche: détection de contour de pente particuliere. e tde filtre permet de
rechercher des contours sous la forme d’'une gaussigui sont caractéristiques des pics d’absorption
totale en prenant en compte I'évolution de la largke ces pics avec I'énergie.

- Transformée en Ondelettes décomposition du signal sous la forme d'une sendm fonctions
sinusoidales sur une certaine plage et s’amortigesiement en dehors de cette plage. L'analyse par
ondelettes permet ainsi une analyse temporellédattasignal.

- Fonctions splines définition de la fonction d’ajustement par maog de courbe par des polynémes.

La fonction généralement utilisée est un polynémelegré 3.

Ces filtres sont décrits de maniére plus détaillées (Guillot, 1996). Les filtres les plus adaptépendent du
nombre de canaux sur lequel sont échantillonnésgestres et de la dérivée utilisée pour la retieeds pics.
Le Tableau IlI-1 synthétise les filtres a utiliggeférentiellement en fonction de ces paramétragzigure I11-1

représente un exemple de spectre brut et de spfiticére
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Nombre de canaux

Dérivée utilisée Filtre
d’échantillonnage
256 1% Quartique (moindres carrés)
e Canny-Deriche

256 2

Transformée par ondelettes
512 1% Quartique (moindres carrés)
512 20me Transformée de Fourier

Tableau IlI-1. Filtre retenu en fonction du nombre de canaux d’échantillonnage et de la dérivée utilisépour la
recherche de pics (Guillot, 1996).
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Figure 11l-1. Comparaison d’'un spectre brut et d’'un spectre filtré (filtrage quartique) (Guillot, 1996).

Détection et validation des pics

La recherche des pics d’absorption totale ests@ala partir de I'étude des dérivées premierescemnsles du
spectre.

L'étude de la dérivée premiére pour la détectios pies est bien adaptée aux énergies supériel666 &eV
compte tenu de la présence d’'un fond continu kelatent plat & ces énergies.

La dérivée seconde étant plus sensible aux flucnmtue la dérivée premiére, celle-ci est préféréeénergies
inférieures a 600 keV ou la pente du fond contisti ienportante. La dérivée seconde est difficilement
exploitable aux énergies supérieures a 600 keV tmhemu des fortes fluctuations de comptage a mwegiEs.
L'utilisation de la dérivée seconde a ces énergmsainerait un nombre important de fausses détectiues
aux fluctuations de comptage.

Le filtrage évoqué au paragraphe précédent permetugprimer les fluctuations non significatives fess
importantes. Cependant des fluctuations résidualies significatives subsistent aprés le filtragk.est
nécessaire de définir un coefficient de sensibiléémettant de rejeter ces fluctuations. Ce caefficest défini

comme étant la somme des rapports entre la déphetBiere ou seconde et leur variance respectivarmizone
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ou la dérivée est de signe constant. Seules letudlitions pour lesquelles ce coefficient sera sepéa une

valeur seuil seront retenues.

Modélisation du fond continu et calcul des caractéristiques des pics

Afin de pouvoir calculer I'aire sous les pics, dtaécessaire de soustraire le fond continu autrgpbout. Le
fond continu est modélisé par une courbe de Gatonénergies supérieures a 200 keV et par uneedaffine
aux énergies inférieures a 200 keV. L'utilisatidnre droite affine est impérative compte tenu déotée pente
croissante aux énergies inférieures a 200 keV.iA@sspics d'absorption nets sont obtenus en sayesit le

fond continu modélisé au spectre brut.

Afin de déterminer si le nombre de coups sousdeept significatif, c'est-a-dire de confirmer I'stdnce de pic
d’absorption et d’éliminer les fluctuations résitles, il est nécessaire de vérifier que I'aire dugst supérieure

au seuil de décision (l.e) et que la résolutiopidicorresponde a la résolution attendue.

Identification des radionucléides et calcul des activités respectives

L’identification des radionucléides est réaliséesffrctuant une comparaison des énergies des Jaiosaiption
détectés par rapport a une table de radionucléidiesalgorithme nommé AMPIR (Algorithme Multipics &o
I'ldentification des Radionucléides) a été dévebopfin de permettre I'identification des radionimés par la

prise en compte de raies multiples pour chaquenadiéide (CEA, 2009).

L’identification se base sur plusieurs raies ganpaaradionucléide afin de lever des conflits exittantre des
radionucléides ayant des raies d'énergie procheprébléeme se manifeste d’autant plus fortementlogsla

résolution en énergie des détecteurs utilisés egerme, ce qui est le cas pour les détecteurs Nal(T

Les raies les plus significatives sont ensuitengts dans la limite de quatre raies par radiondeldi'étape
suivante est le choix de la (ou les) raie(s) ppalg(s). Celle-ci ne sera pas définie comme laqgaiea le taux
d'embranchement le plus élevé mais comme la rqikutafacile a détecter.

La résolution en énergie a été choisie comme eritier séparabilité des raies principales et secasladeux
pics séparés de moins d'une FWHM sont confonduslgdtithme d’identification repose sur ce critere d

séparabilité et sur la bibliothéque de radionuegidonsidérés.

Dés qu'un radionucléide est identifié, sa raieqipizle et ses raies secondaires (si elles existent)supprimées
de la liste des raies de la bibliothéque. L’anabstealors réitérée sur la nouvelle liste.
Les radionucléides sont regroupés en différentedlés :
- les raies principales des radionucléides consid@egdgrent en conflit avec aucune autre raie duuinea
radionucléide (cas le plus simple). On retrouvesdzgite famille 18°Co, 1e?**Th ou encore 18K.
- les raies principales des radionucléides considémé®nt en conflit avec la raie secondaire d'uneau
radionucléide. Dans ce cas, l'algorithme vérifier $&1 spectre si la raie principale de cet autre
radionucléide est présente. Si cette raie prineipedst pas présente, le radionucléide considéré es

identifié. Si cette raie principale est présenteuae identification n’est déterminée.
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- la raie principale d’'un radionucléide considérérentn conflit avec la raie principale d'un autre
radionucléide. L’algorithme vérifie sur le specsieune raie secondaire n’entre pas en conflit avec

raie secondaire de ce second radionucléide.

L'estimation de I'activité au sol est réalisée artipade I'aire nette des pics retenus et des cabt

expérimentales associées a chaque spectre (altierdpérature, pression).

b. Avantages /inconvénients de la méthode DETEC

Les méthodes d’analyse spectrale présentées sptlzasela seule détection des pics d'absorptioalgotles
spectres. Le principal avantage de ces méthodesleeste pas nécessiter une connaissance préalable de
radionucléides présents dans le spectre. La méthaskse sur la détection des pics présente de bsaltats en
termes de limites de détection (Guillot, 2001) I est utilisable en temps réel (avec un tempsailssition
standard de 1 second€ependant, les pics détectés peuvent ne cont@nin éaible nombre de coups et rendre
I'analyse trés peu précise. En effet, la variastatistique du nombre de coups dans ce pic pealiréportante
notamment & hautes énergies. A basse énergie,délisation du fond continu sous les pics peut @mgraune
incertitude élevée sur le résultat de la mesurefallde rapport pic/fond rencontré dans les speabtetenus en
spectrométrie gamma aéroportée ne permet pas teujeuquantifier avec précision I'activité du raudicléide

rencontré.

2 Méthode des fenétres

a. Présentation

La méthode des fenétres, aussi appelée méthodtrigleing (ou déconvolution spectrale), est utiliggar le
CEA. Cette méthode est préconisée par 'AIEIEA, 1991) et repose sur I'analyse du taux dmptage dans
un nombre limité de fenétres énergétiques d'untspe€es derniéres sont centrées sur les raiesisbim
majeures des radionucléides a mettre en évidemceoinptage dans chaque fenétre est ensuite décérspos
la forme d’'une somme de contributions indépendamggsésentatives des différents radionucléidesemts sur

le site.

Cette méthode est particulierement employée danaded’'une mesure de la radioactivité naturellpeeit étre
étendue a d’autres radionucléides dans le cadi® sleveillance environnementale (Sanderson, £1889). La
Figure 111-2 présente un exemple de choix de fasénergétiques. Ces fenétres sont centrées sdeges de
662 keV ¥'Cs), 1 461 keVHK), 1 764 keV t+Bi descendant d&®U) et 2 615 keV{®TI descendant d&Th).

" AIEA : Agence Internationale de I'Energie Atomique
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Figure llI-2. Exemple de fenétres énergétiques d'iiérét utilisées dans la méthode des fenétres.

Cette méthode nécessite d’'estimer, pour chaquetréerénergétique, la contribution des radionucléides
d’énergies supérieures qui entrainent un fond ffesibn aux énergies plus basses. Il est ainsi st de
définir des coefficients de déconvolution, ausgpedps coefficients de stripping, afin de prendrecempte
chaque contribution (par exemple la contribution”Bi dans le pic*'Cs). Ces derniers peuvent étre obtenus
expérimentalement a partir de sources mono-élémenda numériquement a partir de calculs Monte<€arl

d’interactions des rayonnements avec la matiére.

Ainsi, aprés avoir soustrait le bruit de fond dlia@pareillage, au radon et aux rayonnements cassesigla

contribution de chacun des radionucléides est oletgar inversion de la matrice des coefficientstdpping :

K/Cs K/K K/U KJ/Th| |CNg
u/cs UJ/K UJU UJTh| |CNy
Th/Cs Th/K Th/U Th/Thl |CNp,

Cs/Cs Cs/K Cs/U Cs/Th] [CNgs CTes
| CTx
| CTy

CTom (I11-1)

Avec :

- X/IY : coefficients de déconvolution : rapport enteecomptage induit par I'élément Y dans la fenétre
énergétique de I'élément X et le comptage induitl@&ment Y dans sa propre fenétre énergétique ;
- CNy: comptage net induit par I'élément X dans sa fenéhergétique ;

- CTy : comptage totale dans la fenétre de I'élément X.
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b. Avantages / inconvénients de la méthode des fené&re

L'avantage de cette méthode est qu’'elle est r@atent simple a implémenter, nécessite un tempsaldel plus
faible que la majorité des autres méthodes d'ifieation et permet d’obtenir des limites de détmttbasses
(Cresswell, et al., 2006).

Le principal inconvénient de cette méthode estluigécessite une connaissance préalable des tadiiohes
présents sur le site de mesure. La présence speldre de radionucléides sans prise en compterddrés
énergétiques correspondantes entrainerait unereta@g I'évaluation des activités des autres radiléides. Par
exemple la présence d&Co sans fenétre énergétique sur ses raies d'émedgit 173 keV et 1 333 keV
conduirait & une surestimation de la contributiendCs. Le second inconvénient de cette méthode esede
permettre la détection et lidentification que d'urombre limité de radionucléides. En effet la femét
énergétique définie pour un radionucléide étamgdates radionucléides ayant des énergies prochéériergie

sur laquelle est centrée la fenétre ne pourronépaddentifiés.

3 Méthode d’extraction d’'une sighature gamma a basse
énergie (Méthodes 2 fenétres et 3 fenétres)

a. Présentation

La présence d'un fond de diffusion relativementemse aux basses énergies (< 400 keV) rend difficile
I'identification des radionucléides émettant degormements gamma a ces énergies. C’est le cas meatatnau
13 produit de fission (traceur accident réacteump&ant & une énergie de 364 keV ettam, traceur du Pu

en cas d'accidents d’armes émettant a une énezdi® teV.

Deux méthodes d'identification de radionucléidesetteurs gamma a basse énergie appelées « méthode 2
fenétres » et « méthode 3 fenétres » (ou 2W et Gi)été développées aux Etats-Unis (Hendricks, 1875
implémentées par le CEA (Martin-Burtart, et al.12B). Ces méthodes reposent sur la sélection drésn
énergétiques autour de I'énergie du radionucléiieédét. Elles ont été particulierement optimisémsir la

détection de la présence 48Am et la quantification de ce radionucléide.

Ces méthodes, qui se basent sur le rapport du modabcoups entre 2 ou 3 fenétres énergétiquesentille fait
que le rapport du nombre de coups entre deux fEmétmergétiques est constant en présence d’uraieardu
bruit de fond naturel. Elles permettent donc dedét la présence du radionucléide d'intérét effrafzchissant
du bruit de fond.

La méthode 2W appliquée’#Am revient & sélectionner une fenétre énergétigmérée sur le pic de 59 keV de
24IAm (fenétre IW) et une fenétre a plus haute éndfgisétre HEW) ne contenant que des contributianbrdit

de fond. La méthode 3W repose sur I'utilisationng#uroisieme fenétre a plus basse énergie (feh&vé) que

la fenétre dé*’Am qui permet d'interpoler le fond Compton & l'aide la fenétre de plus haute énergie. La

configuration de ces fenétres énergétiques esempids sur la Figure 111-3.
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Figure 111-3. Configuration des fenétres énergétiqes pour les méthodes 2W et 3W autour du pic de 58¥ de?'Am
(Martin-Burtart, et al., 2012b).

Les taux de comptage nets &Ret CRy pour les méthodes 2W et 3W sont alors obtenus gmague spectre a

partir des équations suivantes :

CRay = IW — Say. (LEW + HEW) (11-3)

- IW, LEW, HEW : taux de comptage dans les fenéivésllEW, HEW ;
- Sw et Sy coefficients de bruit de fond déterminés surdeses survolées représentant le bruit de
fond.
S,w et Sw prennent en compte les caractéristiques géologiduesol a une altitude définie et sont obtenus a

partir des équations suivantes :

]WBDF
Sow =
HEWgpr (11-4)
IWgpr (11-5)

Sy = ———— >~
W LEWgpr + HEWgpg

Les variations d’altitude sont prises en compteyper correction de ces coefficients de bruit delfen fonction

de I'altitude, obtenue empiriquement a partir develide zone de bruit de fond a différentes al&sid

b. Avantages /inconvénients des méthodes 2W/3W

Le principal avantage de cette méthode est de poodetecter en temps réel les radionucléides dméhergies

d’émission gamma se situent a basse énergie, gpignt en-dessous de 400 keV.

C’est une méthode simple au niveau du développemémmatique et qui présente une grande rapidité e

temps de traitement.

La nécessité de centrer les fenétres énergétiqueslesradionucléide d'intérét suppose cependant une

connaissance a priori des radionucléides d’intéréts
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Aux énergies plus élevées, typiquement au-dessug00ekeV, les résultats obtenus en vol, en termes d
détection spatiale de sources sont meilleurs que obtenus avec la méthode des fenétres recomnmpadée
AIEA (IAEA, 1991). Cependant ces résultats sonbins précis que ceux obtenus avec des méthodes plus
générales permettant a la fois I'identificatiorieetiétection comme par exemple la méthode de dgtedes pics
DETEC (Figure lll-4). La méthode de détection despDETEC présente ainsi une limite de détection

légérement plus basse que la méthode 2W ou 3W.

Méthode des fenétres 3W Detec

Figure I11-4. Détection d'une contamination en'*'Cs avec la méthode des fenétres, la méthode 3W eaitéx.

4 Meéthode d’'ajustement de spectres a partir de speats
élémentaires (algorithme GISCE)

a. Présentation

Le principe de I'algorithme GISCE (Gamma Identifeerd Self Confident Estimator) (CEA, 25/11/2009) des
décomposer le spectre mesuré en une somme deespeottenus dans une bibliotheque de référence. Ces
données peuvent provenir d’expériences ou de stiootaMonte Carlo. Cette bibliothéque de référepeat

étre interprétée comme un tableau contemaspectres (colonnes) at canaux (lignes). L’équation suivante

traduit cette décomposition :
n
Y(x) =D a; xf (x) (111-6)
=1

Avec :
- n: nombre de spectres dans la bibliotheque deemité ;
- x;: i®™canalave¢ =1,..,m;

- m: nombre de canaux ;

- Y(X) :le spectre enregistré ;
- (%) 1 me spectre issu de la bibliothéque de référence ;

- @ activité du radionucléidgavecj = 1, ..., n.
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Ce systéme peut étre écrit sous forme matricielle :

Y=Fx8 (1n-7)

Avec :

- Y : matrice colonne & lignes contenant les spectres enregistés,).
- F : matrice rectangulairerna lignes etn colonnes contenant lgs(x,,,) ;

- 6 : matrice colonne a lignes contenant les, ;

Méthode de résolution

Le systéme d’équations linéaires est résolu au densnoindres carrés. La méthode des moindressaavient

a minimiser la différence quadratique entre le speenregistré et le spectre ajusté :

f(ao:%i{r—;ai fj(xi)] =32 Y- %a fj(xi){jzlcn fj(xi)] (119

i=1 i=1
Soit, sous forme matricielle f (6) = %HT AG-6'B+C

Avec :

- B=FTy;
- A=FTF;
1
- CZE ?i1yiz-

Le minimum de la fonctioif (8) est atteint lorsque la dérivée de cette fonctanrppport & est nulle soit :

af (6)

— A0 — B = = -9
T A —B=0< A6 =B (1n-9)

Les activittss des difféerents radionucléides sont terddéinées en résolvant I'équation
A6 = B. Cette résolution peut étre réalisée de difféentaniéres. L'application de contraintes sur lesiltéts
finaux permet d'éviter d'obtenir des solutions muhnysiques. Deux types de résolutions peuvent a@tes
envisages :

- Une résolution des activités sans prise en comptmdtrainte ;

- Une résolution des activités des radionucléides ane contrainte de positivité sur les activités de

radionucléides. Cette contrainte découle du fditmpi activité négative n'a pas de sens physique.

b. Avantages/inconvénients de la méthode GISCE

La méthode présentée permet d'imposer ou non detsagttes de positivité sur les activités des spsctLa

Figure 111-5 permet de comparer les résultats alesn fonction de la méthode d’ajustement utilisée.
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Figure 11l-5. Comparaison des différentes méthodesde résolution.

Avec la méthode d’'ajustement du gradient projey€i-2011-2012) qui permet d'introduire des contes de
positivité dans I'ajustement, le pic d’absorptiaiate n'est pas aussi bien reconstruit qu'avec é&hode de
Gréville (Borne, 2000). Cependant la méthode deigra projeté permet d’éviter d’ajuster le speétrgartir de

valeurs négatives qui n’ont pas de sens physique.

Les zones énergétiques en dessous de 400 keV sdmeoonstruites par I'application de cette méthddses
tests réalisés font ressortir que I'algorithme GESt& permet pas de remonter aux radionucléidegmesdans
une source mono-élémentaire de faible activitéoss@dant une raie gamma de faible énergie (parpeem
20,

Compte tenu de I'ajustement du spectre canal paalgaar des spectres contenus dans la bibliothélgue
référence, cette méthode est plus colteuse en tdmpslcul que les méthodes de recherche de piateou
déconvolution par fenétre (méthode des fenétrestfe@néthode est donc plus complexe a mettre eneodans
le cas d'analyse en temps réel. L'algorithme prigseria d'ailleurs été testé que dans le cas d'ualesdn

terrestre.

En toute rigueur, la méthode des moindres carest pas la méthode la plus adaptée dans le casbiesftaux
de comptage rencontrés lors des mesures aéropo@éewmpte tenu de la faible statistique de comptige,
nombre de coups détectés dans chaque canal sudistnbution de Poisson. Ainsi, I'ajustement dedpes
canal par canal devrait étre réalisé a partir dthoates d’ajustement adaptées a cette distributiomme par

exemple la méthode du maximum de vraisemblance a4k, 1998).

Enfin, le principal inconvénient dans [l'utilisatiod’une telle méthode provient de la constitution lde
bibliothéque de référence. Celle-ci doit étre aélaptie maniére précise a chacun des profils sp&ctias
différents radionucléides en fonction du site as@lyLa réelle difficulté d’'une telle méthode nevpeat donc
pas de la méthode de résolution (moindre carréjmar de vraisemblance,...) mais de la définition @un

bibliothéque réaliste et adaptée a chaque sitekurv
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5 Méthode d’analyse en composantes principales du spee
total

La technique d’analyse en composantes principaengt de décomposer les spectres enregistrés eertamn
nombre de spectres élémentaires, appelés compssaoi en supprimant les corrélations entre ces
composantes. C'est une méthode d'analyse du spaatk c'est-a-dire que lintégralité de Il'informian
contenue dans le spectre enregistré est utiliséde @echnique d’analyse en composantes principzdenet
d’exprimer différents degrés de variance de spedrpartir de spectres non corrélés. C'est uneadétbhasée
sur I'analyse statistique multivariée d'un jeu cdengle spectres : les contributions des différemtiionucléides

sont obtenues a partir de 'ensemble des spectiae dampagne de mesures.

a. Présentation

La méthode NASVD (Noise Adjusted Singular Value draposition) (Hovgaard, 1997) permet, a partir d’'une
décomposition en valeurs singuliéres, de décompos&Eirement le spectre enregistré en vol en énmne sle

formes spectrales non corrélées entre elles, agpetmposantes spectrales (CS).

Ces différentes composantes non corrélées enere mdrmettent d’exprimer la covariahdes spectres de facon
décroissante. La composante spectrale permettantregeésenter au mieux l'ensemble des spectres
expérimentaux n’est autre que la moyenne de cadrepeexpérimentaux. Les composantes suivante sesur

donc chacune a leur tour, la covariance non exgripa& les composantes précédentes.

Ainsi, une série de n spectres mesurés, codés camdux, peut étre exprimée sous la forme d’'unebamaison

linéaire de différentes formes spectrales assegette leurs amplitudes respectives.

L'analyse en composantes principales repose sdédamposition en valeur singuliére (SVD). D'un pacile

vue mathématique, cela peut étre retranscrit sofaine :

X=CrsT+aA (11-10)

- X: matrice d’observation représentant les n spsdle k canaux (matrice nxk) ;

- C: matrice orthonormée des concentrations desomadiéides présents dans les spectres (matrice
nxm) ;

- T : matrice de normalisation ;

- S": matrice des composantes principales (matrice) kxm

- A matrice de bruit statistique (matrice nxk).

- n:nombre de spectres ;

- k:nombre de canaux de chaque spectre ;

8 ) P , )

La variance représente le second moment autoar elldur moyenne. Dans le cas de I'analyse specteaaleur moyenne d’une forme
spectrale n’a aucun sens physique. La dispersiaioes observée autour de I'axe des abscissesedtreples valeurs négatives ne sont
donc pas exclues dans la représentation des contpsgaincipales.
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- m: dimension du probleéme.

Les rayonnements gamma enregistrés par voie adééepsurivent une distribution de Poisson. Une deprtés

d’une telle distribution est que la variance duitbeat égale a 'amplitude du signal.

Si la premiére valeur propre ressortant de I'équatii-dessus est grande par rapport aux autres eétdte

valeur propre va représenter la majorité du sighabrrespond en soi a une bonne estimation dariance.

Il est alors possible de normaliser la matrice dagliation X par I'écart-type représentant la disjper des

mesures pour obtenir la matrice X' normalisée.

X' =—= (1-11)

- ¢l :valeurs de la premiere colonne de la matrice C
- vyl : premiére valeur propre de la matritévaleur propre dominante) ;

- s';: valeurs de la premiére ligne de la matrie S

Cette normalisation permet de s’assurer que laameei du bruit statistique est la méme pour lesdiffts

spectres de la matrice d’observation.

Les composantes principales (avec leurs amplitagdesciées) sont obtenues et classées a partindevideurs

propres, en fonction de I'importance de leur cdmition au spectre expérimental.

Ainsi, il est possible de supprimer le bruit stidise en ne reconstruisant le spectre expérimeputal partir des
premiéres composantes principales représentarttigéfiment de I'information spectrale. Les composarde
degrés les plus élevés représentent le bruit tgas et ne sont donc pas prises en considératom [a

reconstruction du spectre. Cela revient donc airéd dimension du probleme.

Les huit premiéres composantes provenant d'ungedpdnées issu d'une mesure spectrométrique atfear

Nevada sont présentées sur la Figure 111-6 (Howdagtral., 1998). Les conditions de survol sonslasantes :

- détecteur utilisé : Nal(Tl) 16,8 litres ;
- altitude moyenne : 120 m ;

- espacement entre les lignes de survol ; 400 métres.

La premiére composante spectrale représente lammeyde l'intégralité des spectres du jeu de donndssspics
d’absorption totale dffK et des descendants U (***Bi) et du®**Th (°®Tl) constituent pour I'essentiel cette

premiére composante.

La deuxiéme composante principale fait ressorte signature négative de I'ensemble des raie$“‘8¢ qui

peut étre interprétée comme une forte variatioradon dans I'air durant la mesure.
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Le pic négatif de thorium présent sur la troisieommposante permet par association des trois presnier

composantes de recréer un spectre comportant dgsrfions variées d&K, 23U et?**Th.

L’allure de la quatrieme composante peut étre mégée comme la conséquence de la différence doyrar
des photons pour atteindre le détecteur suivanlscaient pour origine le radon dans I'air ou I'nham et ses

descendants provenant du sol.

L'allure de la cinquieme composante comportant légére asymétrie entre les pics positifs et les pigatifs
qui les suivent traduit une dérive du spectromdtieant la mesure. En effet, ajouter cette compesania
premiére composante représentant le spectre moyeairee un déplacement des pics’tBi, %K et 2°°T| vers

les basses énergies.

Les fréquences d'oscillation plus élevées des pigsles composantes suivantes traduisent principale le

bruit statistique.
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Figure I1I-6. Présentation des 8 premiéres composaes principales provenant d'un jeu de données issiliune mesure
spectrométrique aéroportée au Nevada (Hovgaard, el., 1998) (Note : les amplitudes des différents sgtres sont
arbitraires).

Les composantes principales déterminées peuverfparte étre utilisées directement ou indirectemour
déterminer les concentrations des radionucléidesédét.

Méthode directe

Les composantes déterminées n'apportent pas dimeatd’information sur la quantification des radimtéides
d'intérét. Il est nécessaire d'appliquer un caleupplémentaire via une matrice de transformatipavic j le

nombre de radionucléides d'intérét a quantifiertt€amatrice permet la transformation des composante
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spectrales en composantes représentatives de ctasuadionucléides d’intérét. La matrice de tramsétion
relie la composante spectrale principale des radiérdes d’intérét a la composante spectrale graieiinitiale.
Une autre méthode a été mise au point a partiededhnique NASVD et permet d’atteindre des limites

détection relativement basses (< 1kBg/m? potit@s) (Aage, et al., 1999).

Méthode indirecte

La méthode d'analyse en composantes principales @galement étre utilisée comme filtre. En effet le
composantes principales de degrés les plus élevéspnésentent que le bruit statistique. La recoasbn des
spectres sans utiliser ces composantes de degééesuppermet alors de filtrer statistiquementpecire. Des
méthodes standards comme la méthode des fendtresgeuvent ensuite étre appliquées sur les sgeeéittrés,
permettant d’obtenir les concentrations des radiléides d’intérét dont les incertitudes associéest s

significativement plus faibles (Hovgaard, et af98&).

b. Avantages/inconvénients

Dans le cas de la méthode directe, il est difficie séparer deux radionucléides présents dans éeses
proportions sur I'ensemble des spectres. Les diffids composantes ne sont pas toujours représestdfin

seul radionucléide, ce qui rend la déterminatioh@ncentrations complexe.

L’interprétation des spectres sous formes de coenies principales reste a la charge de I'opéra@ependant,
l'interprétation de ces composantes principaled fmurnir des informations supplémentaires notantnsen la

présence de radon ou sur la stabilité du spectrerétisé.

Utilisée comme technique de filtrage, I'analyse @mposante principale d’'une série de spectresrest t
efficace. En effet, elle permet de supprimer letbipartir d’'une analyse statistique contrairen@entes filtres
plus classiques s’appuyant sur une analyse mathgreatlu spectre. Cependant, le comportement d'effe t

méthode de filtrage dépend fortement des mesuds letcovariance qu’elles présentent.

Cette méthode repose sur une étude statistiquegatert donc un large jeu de données. Cette méthtae

donc pas applicable dans le cadre de zones degttilles et le traitement en temps réel est isiptes

6 Meéthode d’ajustement de spectres a partir de I'angise en
composantes principales

a. Présentation

La méthode d’ajustement de spectres a partir eialyae en composantes principales (Minty, et 898) a été
développée dans le but d’améliorer les résultatsmis avec la méthode standard des fenétres datisniation

des concentrations des radionucléitfes 2% et?**Th. Cette méthode, utilisée dans le cadre de letspaétrie
gamma aéroportée, utilise I'ensemble des informatioontenues dans tous les canaux constituant ehaqu
spectre. La méthode se base sur la modélisatiom spectre réel a partir de composantes spectratpssas
durant la calibration du détecteur. La méthode wisée avec des détecteurs Nal(Tl) de 32 litrésla
différence de la méthode précédente, chaque comigospectrale est caractéristique d’un radionueléichné.

L'analyse en composantes principales est dansscetatisée en se basant sur les spectres issasdiblration.
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La méthode peut étre décomposée en plusieurs étapes

- détermination expérimentale des composantes spExta fonction de la hauteur source-détecteur ;

- estimation de la hauteur effective entre la soetde détecteur lors de la mesure. La hauteur taféec
prend en compte la hauteur sol-détecteur, I'écgentde matériau non-radioactif et la variation de la
distribution des radionucléides d'intérétq, 2> et®?Th) ;

- détermination du taux de comptage pour chacun aldisnucléides d'intérét a partir des composantes
spectrales élémentaires obtenues a partir de kzinaeffective et permettant de reconstruire awnrie
le spectre expérimental ;

- détermination des concentrations des différentonad|éides a partir des taux de comptages re$pecti

Cette méthode utilise une compression du spect2d earanaux pour I'estimation de la hauteur effecttv de la
détermination du taux de comptage. Cette compnessin21 canaux permet l'utilisation de la méthoée d

moindres carrés pondérés et réduit I'effet desuesrde calibration (Minty, et al., 1998).

Les différentes étapes de la méthode sont déitiéapres.

Détermination expérimentale des composantes spectrales

La méthode présentée a pour but de déterminerrieentration des radionucléides natuf8ig ***U et **2Th
dans le sol. Les spectres enregistrés expérimemale sont considérés comme étant une combinaison de
composantes spectrales représentant le bruit d& (i a I'appareillage, aux rayonnements cosmicgiesu

radon) et de composantes spectrales représersaradienucléided’k, %% et®**Th.

L'allure d'un spectre enregistré a partir de déectaéroporté résulte de différentes interactioes d
rayonnements avec le détecteur et le milieu enmmah Ainsi, la distribution en énergie du speefneegistré va
dépendre au premier ordre de la source (épaisgelar sburce, largeur de la source), de I'écrantiggla source

(hauteur détecteur-sol, blindage de la sourceg ¢ distribution des radionucléides pour une smomnsidérée.

Les composantes spectrales représentatives désediff radionucléides et prenant en compte leérdiifs
phénoménes de diffusion peuvent étre obtenues ta par simulations Monte Carlo ou a partir de mesur
expérimentales. Les composantes spectrales repaéiges des radionucléides d’'intérét peuvent éberwues
expérimentalement a partir de trois sources pdégiigédiques de dimensions 1 mx 1 mx 0,3 m camten
respectivement de fortes concentrations'#e %**U et #°Th (Minty, et al., 1998). Une quatriéme source de
méme dimension et contenant les impuretés radi@sctontenues dans les trois sources précédeniadisse
pour représenter le bruit de fond des sources.cGagposantes spectrales sont déterminées pour atfiféés
hauteurs en placant ces sources sous le détedteur ldindant ces sources a l'aide de plaques ¢t bafe
différentes épaisseurs. Ce blindage permet de simidtténuation des photons dans Il'air pour défées

hauteurs d’air.

La calibration du bruit de fond cosmique et du bdé fond de I'appareillage est obtenue a partisglectres
enregistrés lors du survol de vastes étendues .dleagalibration du radon est obtenue a partir sfgesctres

enregistrés a des altitudes importantes (1 a 4ukdeasus du sol).
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Estimation de la hauteur effective source-détecteur

A partir d’'une analyse en composantes principa&SR), il est possible de décomposer les composantes
spectrales représentatives &, *®U et #°Th en fonction de la hauteur en une combinaisondeex

composantes principales.

Si(h,E) = ai(h).fll.(E) + bi(h).fzi(E) (In-12)
Avec :
- S(h,E) : composante spectrale du radionucléidireauteur h ;
- fhetty : 1% et 2% composantes principales du radionucléide i ;

a(h) et b(h) : amplitudes defet f, ;

Les amplitudes des composantes principales dépeddda hauteur et sont définies ainsi :

a;(h) = Aj.e ¥ 4+ ¢, (11-13)
et
b;(h) = Ay.e H2h 4 C, (111-14)

Avec :

- Al, A2, u1l, pu2, Cl et C2 : parametres dépendantadionucléide considéré.

En considérant que les amplitudes des composanitespales (@ et b) représentent les concentrations des

radionucléides (respectivement [X1] et [X2]), leespye enregistré s peut s’écrire sous la forme :

Lops = ag(hg). fiy + b (hi)- fo + ay(hy). fiy + bu(hy). foy + arn(hpd- fipy + braChen)- fopy,
= [K1]. fi, + [K2]. fo, + [UL]. f1, + [U2]. o, + [TRA]. fiy, + [TR2]. fory,

Cette méthode est appelée méthode paramétrigumdgmsantes principales.

(I11-15)

Sous réserve que les deux premieres composantegpies expriment la plus grande partie de laavae, les

concentrations des radionucléides [K], [U] et [Bbht données par les équations suivantes :

(K] = [K1] + [K2] (Ill-16)
[U] = [U1] + [U2] (I11-17)
[Th] = [Th1] + [Th2] (I11-18)

A partir de la méthode des moindres carrés pongérést alors possible de déterminer les conctatra des

radionucléides en ajustant le spectre expérimaentd les composantes principales.

Une hauteur effective moyenne sur chaque ligneall@st obtenue a partir du ra I’iﬂ Cette hauteur effective

prend en compte la hauteur sol-détecteur, I'écgentde matériau non-radioactif et la distributionunaique
moyenne des radionucléides d'intér®K( >*®U et?*?Th) dans le sol. La hauteur mesurée a partir déntétre
en chaque point de la ligne de vol est combinéa haluteur effective moyenne pour déterminer laehaut

effective en chaque point. Une des principalesaiffés dans la détermination de la hauteur effecést la
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présence de radon dans l'air. En effet, les zoometeoant davantage de radon que la référence tsue
calibration vont entrainer une hauteur effectivéiiieure pour 1€”*®U que la hauteur effective réelle. La
variation de la concentration de radon dans I'airdenc biaiser la hauteur effective calculée pedr®dJ. De
plus, il existe une corrélation entre la présenegation dans le sol et 'humidité du sol. La comedion du
radon dans les premieres couches de sol augmestpéole sol est humide (Figure 111-7), ce qui afrte une

dépendance de la hauteur effective déterminéeljpwanium a I’humidité du sol.

100

Saturated soil

(o]
o

2]
o

Illlllllllll]l'l|l!ll]|l

Wet sail

B
o

Relative concentration
N
(e)

Dry soil

Depth below surface (cm)

Figure 11I-7. Variation de la concentration du ?*Rn provenant du sol pour différents taux d’humidité du sol (Minty,
etal., 1998).
Détermination de la concentration des radionucléides d’intérét
La hauteur effective déterminée a partir de I'aité mesurée par l'altimétre et de la méthode pdramé des
composantes principales, pour chaque point deedige vol, est utilisée pour générer une compospeietrale
par radionucléide. Cette hauteur effective possgmedépendance exponentielle avec la hauteur daavisl les

conditions standards de température et de pression.

La détermination des taux de comptage de chacurratksnucléides est réalisée a partir de leur pFemi
composante spectrale principale respective. La igremcomposante spectrale principale de chacun des

radionucléides est considérée comme le spectremagyehacun des radionucléides.

Ainsi I'équation a résoudre devient :

Iops = [K]-fx + U] fu + [Th]. frn (Il-19)
Celle-ci est résolue au sens des moindres carré&epés.

La concentration de chacun des radionucléides tars®l est obtenue a partir des taux de comptagses d

différents radionucléides en utilisant des coedfits de sensibilité déterminés expérimentalement.
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b. Avantages/inconvénients de cette méthode d’ajustemte

La calibration est un point crucial de cette méthota calibration réalisée a partir de sources aibelds
dimensions ne permet pas de prendre en comptengpasante diffusée par effet de ciel, c’'est-a-desg |
rayonnements gamma diffusés par I'air et contribaanfond continu. Ainsi, il n’est pas possiblerdaliser un
bon ajustement des spectres expérimentaux a pagicomposantes spectrales pour des énergieiunisia

400 keV. La calibration permet également de déteemi

- les coefficients d’atténuation utilisés pour lareation de la hauteur ;
- les coefficients de sensibilité pour déterminercescentrations des différents radionucléides ;

- la qualité de I'ajustement du spectre enregistrdggacomposantes spectrales.

Cette méthode n’'a pas été congue pour étre utdiskes énergies inférieures a 400 keV. En efigili8ation du
modele paramétrique des composantes principalasedbes résultats peu satisfaisants aux énergiaseinfes a

400 keV lorsque la hauteur de vol est inférieud® anéetres.

Une possibilité permettant de mieux prendre en ¢erigs phénoménes de diffusion des rayonnement&par
et par les différentes sources d’'écrantages, notarnm basse énergie, serait d'utiliser les ouglsignulation

(code de calcul) afin de déterminer les fonctiomsé&ponse des détecteurs en fonction ces diffépangsnétres.

L'utilisation de filtres statistiques basés sunbdyse en composantes principales (I11.5) est égate une piste
intéressante d’amélioration des résultats de ceéihode. En effet un filtrage statistique pourpatmettre un

meilleur ajustement des spectres expérimentauxté gas composantes spectrales.

Un des avantages de cette méthode réside dandeland@ation de la hauteur effective entre la sowetée
détecteur. Cette hauteur effective permet d’'estiféerantage de la source et la prise en comptalid&sentes
contributions au fond de diffusion dues a I'envinement (distribution du radon dans l'air, humidit I'air,

écrantage des radionucléides par la végétation).

Conclusion

Les différentes méthodes présentées dans ce @hapitt dédiées a une application spécifique (rebkeede
sources, mesures environnementales,...) dans desriam énergie différents.

L'état de l'art réalisé a ainsi permis d’identifieles pistes de développement de méthodes de détecti
d’identification et de quantification des radiorgides.

Les méthodes basées sur une partie du spectreléppdeine absorption) présentent une bonne détedis
radionucléides en présence. Cependant, ces métootletes lacunes au niveau de la précision desitasti
déterminées car elles ne considérent qu'une fditaletion du spectre ce qui les rend plus sensibles
fluctuations statistiques de comptage.

Une méthode basée sur l'ajustement de I'ensemblespiictre énergétique semble étre plus robuste aux
fluctuations statistiques de comptage lors deitigaion de I'activité. Cependant, la qualité desultats obtenus

dépend quasiment en totalité de la bibliothequspaetres utilisés et non de la méthode d’'ajustentédiste. La
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représentativité de ces spectres par rapport aotrgg rencontrés sur sites est donc le criteferadionnement
de cette méthode.

Les méthodes basées sur une analyse statistiquspdese semblent étre les plus complétes : etiisent

'ensemble de l'information enregistrée. Dans uanpier temps, celles-ci peuvent étre couplées améthode
« classique » de détermination des activités (pamele la méthode des fenétres) afin d’atténueiidetuations

statistiques de comptage et ainsi améliorer laigizirtdes activités déterminées.

En effet, contrairement aux filtres « mathématiguedll.1), les filtres statistiques (l11.5) se lmas sur les
variations de la forme du spectre déterminées dirpdiun large jeu de données. Des informations
supplémentaires peuvent ainsi étre retirées detrepenregistrés, notamment la dérive éventuelkénergie au
cours du temps du spectrométre utilisé. Les pedooes de ces deux types de filtres dans différmagsde

figure ont été testées et sont comparées au ohdyitfin de quantifier 'apport de chacune d’ergties.

L'utilisation de méthodes statistiques a bassegi@eér la fois pour la suppression du fond de diffugt pour la
quantification d’un radionucléide est une pistena&ioration de la précision des activités. Ces s
couplées a I'utilisation d’une bibliothéque speletneeprésentative des activités au sol est donisageable.

En effet les contributions des parametres telslguistribution géométrique du terme source etdéage de la
source peuvent étre ardues a estimer lors d'utitratédn expérimentale. Leur estimation via deswations
Monte Carlo d'interactions rayonnement-matiérepbst aisée de par la maitrise des paramétres d&ntine
méthode de détection et de quantification reposania combinaison d’une bibliotheque de specthgsrus par
simulation couplée a l'utilisation de filtres sHiifjues, est présentée au chapitre V. Cette métlestie
spécifiquement dédiée au domaine des basses é&degie le cadre de I'étude de la contaminatioft'&m lors

d’incident intéressant la Défense.

Enfin, une méthode permettant d'utiliser toute léspance de I'analyse statistique multivariée ttesnesure en
temps réel est développée au chapitre VI. Cettdadétvise a optimiser les blancs radiologiquessé&sllors

des différentes mesures HELINUC réalisées au ategslernieéres années.

D’autres pistes non présentées dans cette theseetiaient également d’améliorer la précision dettvidés
déterminées comme par exemple le couplage d'umitiigee de détection avec une méthode de quantdicat
la méthode de détection permettrait de détecterédpon énergétique de I'anomalie, puis la méthode d
guantification utiliserait cette information afire dsélectionner dans une bibliothéque de référdacey les

signatures spectrales a utiliser.
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V. Etude de techniques de filtrage des fluctuations
statistiques

Dans le cadre de la mesure environnementale désntadgides naturels'¥q, 2% et ?*2Th) et anthropiques
(**'Cs), les méthodes utilisées au CEA sont la méthitedefenétres recommandées par 'AIEA et la méthode
DETEC, présentées au chapitre 1.

Les principales sources d’erreur lors de I'estipratile I'activité d’un radionucléide déterminée atipal’un
survol a une hauteur de 40 metres et un temps uisitiqn d’'une seconde, sont les erreurs liéesflagtuations

statistiques et au calcul de I'activité au sol.

L'incertitude liée aux fluctuations statistiquest elle qui contribue le plus a lincertitude tatalors de
'estimation des activités avec ces méthodes (RigedD05). Ces fluctuations proviennent du caractére
poissonnien de la décroissance radioactive. Latian de la matrice des sources (humidité du sjétation,
présence d’'éléments agissant comme écran) mais laugpe de distribution des radionucléides dansdl
(volumique, surfacique ou exponentielle) influegalement de maniére importante sur l'incertitudaléo Les
autres sources d'incertitudes sont la concentrat®oradon dans I'air, le fond cosmique, I'efficéaitu détecteur

et I'atténuation de l'air.

Le but de cette partie est de comparer les perfacesade différentes techniques de filtrage deduations
statistiques présentes sur des spectres enregestrésl. Différentes études se sont intéresséetepaassé aux
méthodes de réduction de fluctuations statistiqties/gaard, 1997; Mauring, 2005). Cependant cesestisa
concentraient principalement sur la réduction digstdations statistiques (Dickson, 1998) sans étueln détail
'impact de I'utilisation de ces méthodes sur leamstruction du signal (spectres ou activités)rigioalité de ce
travail de thése est de présenter une analysdlééttant sur la reconstruction des formes spergue sur
I'estimation de Il'activité des radionucléides. Llifisation du travail de simulation présenté au lpdrmet de
déterminer en détail I'impact du filtrage sur lemnies spectrales et de mettre en avant les avanttge

inconvénients des méthodes de filtrage numériqustatstiques.

1 Présentation des techniques de filtrage
Le chapitre Ill a montré que différentes techniqadesfiltrage peuvent étre utilisées afin de supprires

fluctuations statistiques. Ces techniques peuveatcfassées en deux groupes :

« Les filtres qui considerent chaque spectre indéaemdent les uns des autres tels qu’'une moyenne
locale, un filtrage quartique, une transformée derier ou un filtrage de Canny Deriche (111.1)
e Les filtres basés sur une analyse statistique gestres enregistrés en vol qui se basent sur la

covariance des spectres entre eux tel que le FI&8VD (111.5)

a. Moyenne locale et filtrage quartique

Ces deux techniques de filtrage s’appuient sund@ment d’'un spectre par une fonction polynomgatidgré 0

(moyenne locale) et de degré 4 (filtrage quartigaepartir d’'une méthode des moindres carrés. lmbne de
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canaux utilisés pour le lissage du spectre (2Nvd)ue en fonction de la largeur a mi-hauteur obéeapartir

de I'equation (II-2). Le spectre filtré-(t) est alors le produit de convolution du spectréiahk;(t) avec la
fonction de filtragei(t) :

sp(0) = (@ h(®) (v-1)
Les fonctions de filtrage d’'une moyenne locale’ahdiltrage quartique sont présentées en fonctiomombre
N :

Moyenne locale (degré 0):
(Iv-2)

h(D) =N 1

Filtrage quartique (degré 4):

_ 15(15N* + 30N3 — 35N2 — 50N + 12) — 525(2N? + 2N — 3)t? + 945t*

4(ZN +5)(2N + 3)(2N + 1)(2N — 1)(2N — 3) (Iv-3)

h(t)

Le détail de ces méthodes est donné dans (Blackbéb).

b. Filtrage par transformée de Fourier

La transformée de Fourier permet de séparer lgsidérices des différentes composantes d’un signalbtigéts
de toute nature sont généralement présents a liggeence alors que le signal recherché posséde des
fréquences inférieures. L'application d'un filtreagse-bas dans I'espace des fréquences puis d'une
transformation inverse permet de supprimer towescontributions hautes fréquences du signal. Geétbode
est applicable dés lors que le signal est échamtié par intervalles réguliers. On peut donc I'ep@r aux
spectres gamma puisque le codage numérique dessimmmiest effectué sur des plages énergétiquésgkur

constante. La transformée discréte d'un signal geints (X, , X, ,..., X, ) produit deux jeux de valeurs :

R 1 & 2mjk
k=W 2, Xj. cos N

(e Aveck=0,..,N—1 (IV-4)

|1, = -1 . (2mjk

l k= W . x] Sin T

j=0
La régénération du signal réel s'effectue par vaesformation inverse :
N-1
2njk 2njk

— Y IV-5
Xk I;)chos< N > Iksm( N > (Iv-5)

Les fluctuations statistiques seront suppriméesrir’une suppression des hautes fréquencesi€afiph d'un

filtre passe bas)

c. Filtre de Canny Deriche

La méthode de filtrage de Canny —Deriche (Boureen&893) a été développée pour des applicatioas hé
traitement d'image. Cette méthode est basée siétkction de forme particuliére (dans notre casgjanne).
Les paramétres des gaussiennes sont définis & gattévolution de la résolution en énergie. Laalétion est

reliée a la forme gaussienne S a détecter patattore :
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= X IV-6
S FWHM 512 (IvV-6)

Avec a une constante.

L'évolution de la résolution en énergie est pris&cempte par I'équation (11-2).

d. Méthode NASVD

La méthode NASVD (Hovgaard, 1997) est basée soalige statistique multivariée appelée Décompasitio
Valeurs Singulieres (ou SVD pour Singular Value @aposition en anglais). La SVD d’'une matrice de m
spectres de n canaux chacnxn)est donnée par :

X=usvT (IvV-7)
Ou U(mxn) et V'(nxn) sont des matrices colonnes orthogonaleS est une matrice diagonale contenant les
valeurs singuliéres. Les vecteurs propreXbésont les colonnes déet les valeurs propres sont les carrés des
éléments de S. Cette expression est simplifiéeegnoupant les termel et S sous un seul terme appelé
concentration et noté C :

X=cv? (Iv-8)
Le termeV' contiendra alors les formes spectrales résultasesa décomposition (appelées composantes
spectrales), la concentration C représentera Ifficeat multiplicateur a appliquer a chaque congas pour
reconstruire chacun des spectres originels. Pamdoe en compte la distribution de Poisson desuftions
statistiques, chaque spectre du jeu de donnéédesitest normalisé par la premiére moyenne dedable des
spectres du jeu de données. La SVD transforme démrsspectres normalisés en composantes spectrales
orthogonales entre elles et ordonnées suivantdeédde contribution qu’elles apportent & la reaorcsion des
spectres initiaux. Les formes spectrales des coamtes de premier ordre présentent des corrélagabre
canaux qui sont interprétées comme étant du sigealfluctuations statistiques ne présentant paodeélation
d’'un canal a l'autre sont présentes dans I'ensemetecomposantes spectrales et deviennent domsndaies
les composantes d’ordre supérieur. Les fluctuatsbatistiques sont alors atténuées dans le signahstruit en
utilisant seulement les composantes présentanigimalscorrélé (composantes de premier ordre), peamie
ainsi une réduction de dimension. Les composarntestimled’” a retenir sont déterminées a partir d’'une

inspection visuelle de celles-ci (détection de f@structurée).

2 Meéthodologie de comparaison

L'étude des performances des différentes technigige§iltrage est réalisée a partir des spectrassise la
modélisation Monte Carlo du site 1 (chapitre llet®€ modélisation permet de procéder a I'étuderér ke
spectres correspondants a une statistique de cgengta tend vers l'infini. Ces spectres obtenusgaulation
seront dénommés « spectres vrais » en référenterme de valeur vraie utilisé en métrologie. Lesrdes
d’entrée utilisées pour la comparaison des tecksiqie filtrage sont ces spectres vrais auxquelsnaté
ajoutés des fluctuations statistiques suivant useiloution de Poisson pour chaque canal. Ces gmebtuités
sont dénommés spectres bruts. La méthodologie etitibh et de comparaison des spectres est préseritée
Figure 1V-1.
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Figure IV-1. Méthodologie de d’'obtention des donnéed’entrée et comparaison des spectres.

Les spectres bruts utilisés pour la comparaisorilies sont obtenus avec la méme graine d'ing&lon (donc
le méme début de la séquence de nombre pseudotagatde la distribution de Poisson, ce qui perdet

comparer les différents filtres a partir des méspectres bruts.

3 Etude des performances

Dans la premiére partie de I'étude, les erreurs définies comme étant la différence du nombre @gps, a
chaque canal, entre les spectres filtrés et lestrgsevrais. Ces erreurs sont utilisées afin deciéhner les deux
méthodes permettant d’obtenir le niveau d’erreuplies bas. Dans un second temps, les erreurs @sesur
I'estimation des activités par application de lathnéle des fenétres (aprés filtrage) serviront &rd@éner le
filtrage qui permet d’obtenir la valeur d'activité@ plus précise lors de [l'utilisation d’'une méthode

déconvolution.

a. Comparaison générale

La premiére partie de I'étude consiste en une coampan générale des différentes techniques daddtr Les
différences absolues entre les spectres filtréssespectres vrais sont déterminées pour tousalesux dans la
gamme d’énergie comprise entre 500 keV et 3 00Q ke¥ résultats sont sommeés suivant les 13 ligeegot
regroupant environ 200 spectres chacune. Ces eliifés sont alors normalisées par le nombre de dotels
dans la méme gamme d’énergie afin d'obtenir ddérdifices relatives. Ces différences relatives gargentées

a la Figure IV-2.
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Figure IV-2. Erreur relative obtenue avec différentes techniques de filtrage suivant les 13 lignes dehdu site 1.
Chaque ligne de vol regroupe environ 200 spectres.

La Figure IV-2 permet d'identifier trois groupes fildage en fonction du niveau d’erreur :
e Transformée de Fourier (groupe 1) ;
« Moyenne Locale, filtrage quartique et méthode dengeDeriche (groupe 2) ;
e Méthode NASVD (groupe 3).

La transformée de Fourier présente une erreur @mvirfois plus importante que celle obtenue avanédthode
NASVD. Cette erreur importante est notamment dda décomposition des spectres en fonctions sibus e
cosinus conduisant a des oscillations lors duafiér En effet, les régions énergétiques pauvresomptage
(notamment a hautes énergies ou plusieurs canacessifs peuvent présenter un taux de comptagengul)

peuvent pas étre correctement exprimées sousnteefde telles fonctions.

La moyenne locale et le filtrage quartique, ainsé da méthode de Canny Deriche (groupe 2), attatgue
niveau d’erreur 3 ou 4 fois plus important que létmpde NASVD. Cela est principalement di au mardpie
statistique de ces méthodes qui ne traitent qupectse a la fois. La méthode NASVD (groupe 3) est |
meilleure méthode en termes de réduction d’err@atte méthode présente le niveau d’erreur le phss bes
résultats obtenus avec les méthodes NASVD etditrquartique sont analysés en détail dans la daiteette

section.

b. Comparaison des méthodes NASVD et de filtrage quadue : étude
de cas

Les méthodes NASVD et filtrage quartique sont asedg d’'un point de vue spectral et en termes dtingar
les activités déterminées. Deux spectres ont dektenés pour une étude de cas. Le premier repest
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représentatif de la majorité des spectres du jeudolenées initiales en termes d’activité des difftse

radionucléides (spectre 674). Le second spectraeésttionné pour son faible taux de comptage guehd

différent d’'un point de vue statistique des auspsctres du jeu de données (spectre 2391). Cesspegires

sont analysés en détail (Figure 1V-5 et Figure )V-6

La méthode NASVD est dépendante du jeu de spectresidéré. Il est nécessaire d’'analyser les conmpesa

spectrales a retenir pour chaque nouveau jeu a¢repdFigure IV-3 et Figure IV-4).
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Figure IV-3. Composantes spectrales 1 a 4 issuesldalécomposition en valeurs singuliéres du jeu dionnées

initiales.
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Figure IV-4. Composantes spectrales 5 a 8 issuesldalécomposition en valeurs singuliéres du jeu dionnées
initiales.

Les quatre premieres composantes contiennent desedospectrales cohérentes. On peut identifier les

contributions des différents émetteurs naturelsqrts sur I'ensemble du spectre (Figure IV-3) gracka

corrélation du signal entre les canaux induitslpagsolution en énergie du détecteur. Différentagributions

se retrouvent sur plusieurs composantes, permediast de prendre en compte les variations d'aétidies

différents radionucléides sur 'ensemble des spscttn exemple est le pic d& présent sur les quatre

composantes permettant d’ajuster 'ensemble desledgures rencontrés dans le jeu de donnéealesti Les

guatre composantes suivantes (composantes 5 anB¢roment en grande majorité des fluctuations siqties

qui ne présentent pas de corrélation d’'un canaauwtré (Figure IV-4). Il est a noter qu'il existeitant de

composantes spectrales que de canaux considérédad®vD. Cependant, celles-ci exprimant un delgé

covariance décroissant, elles contiendront de mainsoins d’informations spectrales (donc de pluplas de

fluctuations statistiques).

Dans notre cas, I'ensemble des spectres du jewodeéds initiales sera donc reconstruit a partir qiestre

premiéres composantes spectrales. L'analyse dérepeeconstruits est présentée a la Figure 1V-5.

101



Spectre lisse et spectre mesure No : 674 Spectre lisse et spectre mesure No : 2391

35 12
30 1' Spectre brut || 10 Spectre brut
v o5 — Spectre NASVD v g — Spectre NASVD
© T © 1
c c
S 20t 1 S s 1
a) & 3
g_ 15+ 8 g_ 4 8
3 10t 1 8 2 1
5t , . 1 0 :
0 N L LB 0. TV Y g . - —
50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 250 100 150 200 250 300 350 400 450 500
Canal Canal
35 Spectre lisse et spectre vrai No : 674 7 Spectre lisse et spectre vrai No : 2391
30 — Spectre vrai 6 — Spectre vrai 1
o — Spectre NASVD o 5F — Spectre NASVD |
g 25 1 =
c < 4 4
S 20 1 8
[} L 3 4
b) 715 1 2
=3 Q 2 §
= =
310 1 8 1 1
5 1 0 4
0 L L ! L h r & -1 ! L L L ! L L L
50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500
Canal Canal
ﬁpalyse des ecarts (spectre vrai-spectre NASVD) 0,%nalyse des ecarts (spectre vrai-spectre NASVD)
0.4 4
0.5} 4
2 g 02 |
g 00fh 18 o0 -
c) & @
§_ -0.5 i § -0.2} 1
38 3 -04f ]
-1.0} R 0.6

5 1 1 1 1 1 1 1 I _08 1 1 1 1 I 1 1 1
50 100 150 200 250 300 350 400 450 500 50 100 150 200 250 300 350 400 450 500
Canal Canal

Figure 1V-5. Filtrage des spectres 674 (a gauchef) 2391 (a droite) avec la méthode NASVD: a) Compaison des
spectres bruts et filtrés, b) Comparaison des speaes vrais et filtrés et c) Analyse des écarts entigpectres vrais et
spectres filtrés. Ces écarts sont calculés commeuét la différence entre les spectres vrais et lepextres filtrés.

La Figure IV-5(a) montre que les spectres filtrés la méthode NASVD ne suivent pas de maniéeretsthis
spectres bruts dans certaines zones du spectradfénmoir). Les erreurs sont cependant clairemlest faibles
que celles obtenues avec un filtrage quartiqueu(Eid/-6) méme si certaines régions spectrales soex en
adéquation avec le spectre vrai que d’autres (Eif+5 (b)). L'analyse des erreurs présentéekidare IV-5

(c) montre que la variation de ces erreurs estaworélée avec le nombre de coups.
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écarts sont calculés comme étant la différence emties spectres vrais et les spectres filtrés.

La Figure 1V-6 permet d’apprécier I'impact du fdge quartique sur les spectres et les écarts pegampport

aux spectres vrais. La Figure 1V-6 (a) montre quéiifrage quartique permet d’obtenir un spectsedicomposé

de pics gaussiens. Cependant, en comparant lesrespetais et les spectres filtrés, d’importantesies

apparaissent sur I'ensemble du spectre (Figure ()5 Les erreurs diminuent lorsque le nombre deps

diminue (donc lorsque I'énergie augmente).

Les erreurs relatives obtenues avec les deux tgobside filtrage sont comparées Figure IV-7 et rieigv-8

pour deux spectres typiques. Ces figures présetgsngrreurs induites sur chaque canal par l'atili; des

techniques de filtrage. Ces erreurs sont calcuérssne étant la différence du nombre de coups dgueheanal

entre le spectre filtré et le spectre vrai, nors&dipar le nombre de coups du canal correspondastiel spectre

vrai.
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Figure IV-7. Analyse des erreurs induites par I'utlisation de filtres quartiques et NASVD sur le spece 674. Cette
analyse est présentée pour les erreurs relativestebues par la différence entre spectre vrai et spge filtré
normalisée par le nombre de coups dans chaque carsl spectre vrai.

Pour un spectre contenant les quatre radionucléid@grét (spectre 674), la méthode NASVD estaou plus

précise que la méthode quartique, mise a partlpdtiBi (descendant d&%U) présent au canal 293 (1760 keV)
marqué par un triangle noir sur la Figure IV-7.

~— NASVD
2 — Quartique
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Figure IV-8. Analyse des erreurs induites par I'utlisation de filtres quartiques et NASVD sur le speite 2391. Cette
analyse est présentée pour les erreurs relativestebues par la différence entre spectre vrai et spge filtré
normalisée par le nombre de coups dans chaque carsl spectre vrai.

Certains spectres ne contiennent que trois desegrationucléides d'intérét¥(Cs, K, 2%), comme le spectre
2391, l'activité du®**Th étant en-dessous des limites de détection pesispectres. Dans ce cas, la méthode
NASVD est encore plus précise en dehors de lamédgd°®T| (descendant d&**Th) se trouvant autour du canal
436 (2 615 keV), signalé par I'encadré noir. Cepandla reconstruction de spectres contenant dpmtsires
spectrales différentes sur peu de spectres deigétdiée (1V.3.e). Cela est typiquement le cas dagas d'une

source orpheline d’'un radionucléide anthropiquedpe sur un site (source ponctuelle).
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c. Estimation des activités

Les activités dé**Th, %, *K et **'Cs estimées a partir de la méthode des fenétres avaprés application
des différentes techniques de filtrage sont préssntespectivement a la Figure IV-9, Figure IV-E@yure
IV-11 et Figure 1V-12. Ces activités sont expriméesBq/kg pour les radionucléides d’origine natleret en
Bg/m? pour 1€¥°Cs.

a) Spectres vrais  b) Spectres bruts c) Spectres NASVD d) Spectres quartiques

232
0 1 23 36 a8 60 72 84 97 Bglkg ( Th)

Figure IV-9. Comparaison des activités massiques d&Th déterminées par la méthode des fenétres pour aj
spectres vrais, b) les spectres bruts, c) le filtgee NASVD et d) le filtrage quartique.
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a) Spectres vrais  b) Spectres bruts c) Spectres NASVD d) Spectres quartiques

238
(v
0 17 36 54 72 91 109 127 146 Bg/kg

Figure IV-10. Comparaison des activités massiqued>U déterminées par la méthode des fenétres pour a3le
spectres vrais, b) les spectres bruts, c) le filtgee NASVD et d) le filtrage quartique.

a) Spectres vrais  b) Spectres bruts c) Spectres NASVD d) Spectres quartiques

| EEaaeon  SSGE— |

=43 63 174 284 394 505 615 725 836 quks 40

( K)

Figure IV-11. Comparaison des activités massiquesd® déterminées par la méthode des fenétres pour aflespectres
vrais, b) les spectres bruts, c) le filtrage NASVI®t d) le filtrage quartique.
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a) Spectres vrais  b) Spectres bruts c) Spectres NASVD d) Spectres quartiques

127

4082 2694 -1260 173 1607 3040 4474 s907 7341 Ba/m2 ( CS)

Figure IV-12.Comparaison des activités surfaciquede 1*'Cs déterminées par la méthode des fenétres pour @3l
spectres vrais, b) les spectres bruts, c) le filtgee NASVD et d) le filtrage quartique.

Les cartographies des activités des radionuclédiesérét présentent différentes répartitions sjas des
radionucléides (cartes a)). E¥Th et le*°K semblent étre répartis de maniére hétérogénesisemble du site
(présence de zones avec des activités plus impestajue d’autres) alors que?&U et le*’'Cs semblent étre
répartis de maniere plus homogéne. Cela est dipaélsence de champs cultivés avec utilisation dasg
potassique qui crée une augmentation locale dévigcde “)K (répartition hétérogéne) alors que la présence
dans l'air de radon, descendant ‘&) homogénéise les activités obtenues pdt. En effet, la méthode
présentée ne fait pas la différence entre les ddargs de I'uranium présents dans le sol et ceégemits dans
l'air (méme signature spectrale). Enfin, les réssltobtenus pour €% Cs sont entachés d'incertitudes
importantes liées a la mauvaise estimation deiViad€tdes radionucléides de plus haute énergiesésilpour la
déconvolution de I'activité d&'Cs.

L'implémentation des fluctuations statistiques {earb) au niveau des régions présentant de fadlutgités
entrainent |'apparition de faux « points chaudparticuliérement pour 1&*2Th et le?*®U. L'application de la
méthode NASVD comme filtre avant l'utilisation d& méthode des fenétres permet d'améliorer lestaésul
(suppression des points chauds) alors qu’un fitrgugartique n'apporte aucune réelle différencergpport aux
spectres bruts. L'impact de l'utilisation des mé&bs de filtrage sur I'ensemble des données brstegrésenté

au Tableau IV-1 en termes d’erreur relative surlesvités déterminées.
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Erreurs relatives (%)

Radionucléides Spectres bruts Spectres quartiques Spectres NASVD
#2Th 13.8 13.8 9.0
28y 21.9 21.7 12.7
oK 10.6 10.8 8.7
Bcs 85.9 85.8 41.7

Tableau IV-1. Erreurs relatives sur les activités dérminées a partir de la méthode des fenétres sarmaitement au
préalable (Spectres bruts), avec un filtrage quarue (Spectres quartiques) et avec un filtrage NASVIBpectres
NASVD).

Le Tableau IV-1 montre que I'utilisation d'un fétge quartique n'améliore pas les erreurs sur fiegton des
activités comparativement a 'analyse directe descses bruts. A I'opposé, I'utilisation d’'un fétrNASVD
avant I'application de la méthode des fenétresgmtésune amélioration notable de I'estimation devités
pour les quatre radionucléides. Bien quéfe et le’*'Cs présentent des variations importantes d’acivitén
spectre a l'autre (Figure 1V-10 et Figure IV-12,héthode NASVD est particulierement efficace p@aiuire
les erreurs liées a I'estimation des activités efe deux radionucléides. Avec I'utilisation d’un rfane restreint
de spectres (environ 2600 spectres), la méthodeMiDASermet ainsi une réduction des erreurs de 2®08%

sur les activités déterminées.

d. Taux de détection des radionucléides

Une détection de pics est ensuite réalisée a phrtia méthode DETEC présentée au chapitre llidétaction
du pic est validée si la résolution en énergie mudétecté est supérieure a 0.5 fois la résolutth@orique
attendue de ce pic et si le nombre de coups daméclest supérieur au seuil de détection calculésx a

I'équation (1-44).

Taux de détection

Radionucléides Spectres vrais Spectres bruts Spectres quartiques Spectres NASVD
Th 100.0% (2592) 99.9% (2590) 99.9% (2591) 100.0% (2592)
28y 100.0% (2592) 98.4% (2552) 99.7% (2586) 99.8% (2589)
g 99.7% (2585) 99.3% (2576) 99.6% (2583) 99.7% (2585)
Bes 70.8% (1837) 59.2% (1534) 66.1% (1715) 68.2% (1769)
®co 0.0% (0) 0.1% (2) 0.2% (5) 0.0% (0)

Tableau IV-2. Taux de détection des différents radioncléides dans les spectres vrais, spectres brutpestres
quartiques et spectres NASVD. Le nombre de spectresrrespondants au pourcentage de détection est dolentre
parentheses.

Le Tableau IV-2 montre que I'utilisation d’'une méde de filtrage permet d’améliorer les taux de c&ia des
radionucléides initialement présents dans le jedatmées. Concernantf&Cs, les deux techniques de filtrage
permettent d’améliorer le taux de détection respectent de 11.8% pour le filtrage quartique (passdel534

a 1715 spectres détectés) et de 15.3% pour le filtrage WA$passage da534 a 1769 spectres détectés).
Cependant, le filtrage quartique conduit & la fausétection d&°Co sur 5 spectres alors que ce radionucléide

n'est pas présent dans le jeu de données initi@lesaux de fausses détections est plus importaatcelui
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obtenu en n'utilisant aucune technique de filtregd, n’est que de deux fausses détections. Celd{eati fait
gue la méthode de filtrage quartique arrondit kesnkes et peut ainsi créer des pics gaussiens gsong
initialement pas présent dans le jeu de donnéesndthode NASVD ne conduit a aucune fausse détediion
®Co. Il est ainsi intéressant d’étudier plus enitlsaomportement des techniques de filtrage @ésg@nce d’une

source ponctuelle d8Co.

e. Source ponctuelle d&°Co

Pour cette étude, une source ®d8o a été implémentée sur les 21 premiers spectrgewlde données. Le
spectre d&°Co est obtenu a partir d’une simulation MCNPX. loenbre de coups des spectres implémentés est

présenté a la Figure 1V-13.
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Figure IV-13. Distribution de la source de®°Co implémentée sur les 21 premiers spectres.

Les résultats sont obtenus en utilisant la métliedefenétres sur :
+ Les spectres « contaminés »°&0o ;
« Les spectres « contaminés »*&0o filtrés avec un filtre quartique ;
« Les spectres « contaminés »°&Po filtrés avec la méthode NASVD.

L'analyse des composantes spectrales est présgrtéssous :
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Figure 1V-14. Composantes spectrales 1 a 6 issuesld décomposition en valeurs singuliéres du jeu d@®nnées
initiales contenant des spectres « contaminés » &o.

Les cing premiéres composantes sont caractéristiqua signal cohérent. Ces cinq premiéres comgesan
seront donc retenues pour la reconstruction ddérelifts spectres. La contribution 8iCo augmente sur les
composantes au fur et a mesure que I'ordre de-cielagmente. Ainsi, sur les composantes 4 et Sigieal du
®9Co (encadré en noir) prédomine avec celuf®u Ces deux composantes permettent de prendreneptedes
variations différentes des activités i et de®°Co. Les spectres contaminés®®®o du jeu de données initiales

sont donc visibles a partir des concentrationscdegposantes 4 et 5 (Figure 1V-15 et Figure IV-16).
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Figure 1V-15. 4°™ composante spectrale (2 gauche) et sa concentratiassociée (sans unité) (a droite).
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Figure IV-16. 5°™ composante spectrale (2 gauche) et sa concentratiassociée (sans unité) (a droite).

Les concentrations des composantes 4 et 5 (Fijulé let Figure 1V-16) évoluent pour prendre en ctarlps
activités de°Co implémentées. Cette évolution est visible ssirsfgectres numérotés de 1 & 19 comme attendu,
compte tenu de la constitution du jeu de donnééales (Figure 1V-13). Le signal di &8Co se trouve donc sur
les composantes d’ordres les plus élevés. La recotion correcte des spectres affectés d’une iutton en

®Co s'effectuera donc par I'utilisation des compaeari et 6.

Deux spectres représentatifs contenant une soerted et filtrés avec les méthodes quartiques et NASVD
été sélectionnés et analysés en détail.
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Figure IV-17. Filtrage avec la méthode NASVD des sgtres 10 (a gauche) et 11 (a droite) présentanten
contamination en®Co : a) Comparaison des spectres bruts et filtré&) Comparaison des spectres vrais et filtrés et c)
Analyse des écarts entre spectres vrais et spectfdgés. Ces écarts sont calculés comme étant l#férence absolue
entre les spectres vrais et les spectres filtrés.

La Figure IV-17 présente une augmentation des dht@ins au niveau des spectres filtrés avec la adéth
NASVD comparés aux spectres précédemment filtréss(sontamination d®Co) avec cette méme méthode
(Figure 1V-5). Cette augmentation provient de lanposante additionnelle qu’il a fallu intégrer pguendre en
compte les formes spectrales #§Go (cing composantes au lieu de quatre précédemn@eite composante
d’'ordre supérieur comporte en effet davantage di biatistique que les composantes précédenteplu3eles
formes spectrales des autres radionucléides somsrhen reconstruites que précédemment. L'utiisade la
méthode NASVD conduit & une surestimation du nomi®ecoups présent dans le pic ‘¢ et une sous-
estimation de celui présent dans les pic&@e.

Le filtrage quartique réalisé sur les mémes speese présenté a la Figure 1V-18.
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Figure IV-18. Filtrage quartique des spectres 10 (Jauche) et 11 (a droite) présentant une contamirian en®Co : a)

Comparaison des spectres bruts et filtrés, b) Compaison des spectres vrais et filtrés et c) Analysies écarts entre

spectres vrais et spectres filtrés. Ces écarts sar@tlculés comme étant la différence absolue entresl spectres vrais et
les spectres filtrés.

La méthode quartique permet d’obtenir des specoesenant peu de fluctuations statistiques mais des
artefacts sur les spectres traités au niveauédpsns énergétiques §8Co. Le pic a 1 333 keV diiCo (canal
222) est trop proche du pic 4% (canal 243) pour que les deux soient correcteméstlus, créant ainsi des

artefacts liés au filtrage.

Les erreurs moyennes associées a I'estimationdidtés par la méthode des fenétres a partir desp2ctres

contenant d§°Co sont de 75% avec un filtrage NASVD et 50% awvefiltrage quartique.

Les erreurs plus importantes obtenues avec la métN&SVD proviennent de la sous-estimation du git’6o
et de la surestimation de celui &. La surestimation de ce dernier conduit & unestimation du fond de
diffusion au niveau du pic d&Co, venant s'ajouter & la sous-estimation du nordereoups dans le pic &€o.
Ces deux effets conduisent finalement a une estmatédiocre de l'activité d’un radionucléide amfhique
(°°Co) dans le cadre de sources ponctuelles locali§€8est une limite importante & prendre en compteas
d'utilisation de la méthode NASVD.

4 Discussion des résultats

La comparaison générale des techniques de filttzagge sur les erreurs relatives obtenues suBlégries de

vol (8§ IV.3.a), a montré de grandes disparitésréesltats obtenus avec les différentes technidies erreurs
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importantes obtenues avec la méthode de la tranéforde Fourier proviennent de la différence de éorm
spectrale & haute et basse énergie et de la déstdimpalu signal en sinus et cosinus. L'utilisatide telles
fonctions crée de grandes variations, notammestji@ le nombre de coups dans le spectre est pdechéro.
Cette technique de filtrage n’est donc pas adaptéefaibles taux de comptage mais pourrait éveletmeint
étre utilisée pour des sources émettant dans aesiga d’énergie ol le taux de comptage est plug €jesqu’a
1 500 keV par exemple). Les résultats obtenus Egeméthodes de filtrage quartique, moyenne loga@anny
Deriche sont proches. Ces méthodes utilisent tdiéeslution de la résolution en énergie, et petswt ainsi
d'imposer les formes & reproduire par filtrage saréer de fluctuations résiduelles. Les meillewgsultats
obtenus avec la méthode NASVD proviennent de idatilon de la résolution en énergie a partir deitié de la
covariance des canaux et des spectres entre ewéshlution impose une forme spectrale covarianteus
certain nombre de canaux adjacent. Cette évolsgometrouve sur plusieurs spectres d’'un méme jelodeées.
La méthode auto-détermine les formes spectralegédit par la redondance de celle-ci sur un nonmiypertant

de spectres.

La conclusion de cette comparaison globale estirtoéé par la comparaison plus détaillée des méthode
quartiques et NASVD sur deux spectres filtrés (Ik)3Alors que les spectres filtrés par filtrageadigue ne
dépendent que de la fonction d'évolution de la ltdgmn en énergie utilisée, ceux obtenus avec lséhaue
NASVD dépendent de I'ensemble des spectres dugadodnées. La stabilité de la calibration et d&salution

en énergie durant le vol, ainsi que les faibledihces observées d’'un spectre a l'autre, expiigies bons
résultats obtenus avec la méthode NASVD. Cepentingpectres présentant d'importantes variatienkedr
forme spectrale entrainent des erreurs de méme®soidke grandeur que celles obtenues avec lessfiltre
quartiques £“Bi et *°®Tl, respectivement Figure V-7 et Figure IV-8). &inmalgré la bonne précision obtenue
pour la reconstruction du spectre filtré, I'étudedds pointe un inconvénient de la méthode NASVPpréaence

de fortes variations d’activité : une signaturectgzde trés différente des autres spectres dugedndnées initial

ne sera pas correctement reconstruite. Dans ldwcapectre 2391, la signature différente résides dlabsence

du pic du®®TI. Ce probléme n'affecte cependant qu’un faiblenbce de spectres du jeu de données et ne se
retrouve donc pas directement sur la cartograpbseadtivités déterminées (Figure 1V-9, Figure I\/-E@ure
IV-11 et Figure 1V-12).

Les performances d'un filtre quartique ne dépendesnrevanche ni des variations des formes spestraldu
nombre de spectres considéré dans l'analyse, céaqeind plus robuste & la présence éventuelleodeces

anthropiques ponctuelles.

L'application des méthodes de filtrage sur I'enskamtiu site montre que la méthode NASVD utiliséenava
I'application de la méthode des fenétres conventitia permet de réduire les erreurs sur I'actig@é20 a 50%
alors que la méthode quartique n’apporte pas dianadilon tangible. Le filtrage quartique est basé sne
méthode des moindres carrés, ce qui explique lrafesal’'effet de ce filtrage lors de la déterminatibes
activités. En effet, ce filtrage se contente ddiséaun produit de convolution sur un certain noenbbe canaux
consécutifs ayant pour effet de lisser le spe@on utilisation présente donc peu d'influence emhloaison

avec une méthode de déconvolution.
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La méthode NASVD est particulierement adaptée loegune contamination n'est présente : elle permet
d’améliorer le taux de détection pour les radiogisels présents (jusqu’a 10% pouri&€s) tout en n'apportant
pas de fausse détection. La méthode quartique pé&mgadement d’améliorer le taux de détection des pies

radionucléides présents, méme si elle peut condains certains cas a des fausses détections.

Dans le cas d’'une source ponctuelle (qui seraibleisuniqguement sur un nombre restreint de spéctias
méthode NASVD ne dispose pas de suffisamment dersgecontenant la signature de ce radionucléide lgo
considérer comme du signal. Une partie du sigrniahless contenue dans les composantes spectraledres
plus élevés et ne sera donc pas utilisé pour lanstauction des spectres. La méthode NASVD praaloits de

ce fait des résultats d'activité erronés (IV.3E). effet, il a été vu que le signal di ®Go se retrouve sur les
composantes d’ordres plus élevés et qu'une pdufpible se trouve sur les composantes considégmme
du bruit et donc non retenues pour le filtragelié#ti malgré tout ces composantes lors de la réaat®on
reviendrait donc & mieux reconstruire le spectrasdi région du*’Co tout en apportant davantage de
fluctuations statistiques sur I'ensemble de la ganémergétique. La méthode n’est donc pas adaptd&tat,

au cas des sources ponctuelles.

Une solution pour remédier a ce probléme seraitagptendre » a la méthode les éventuelles sigrature
spectrales recherchées. Cela pourrait étre réatisgjectant la signature d8Co au début des jeux de données
analysés. Cela nécessite de créer une bibliothdgsesignatures spectrales a rechercher. Une altriéos
pourrait étre de regrouper les spectres présemtesmtformes spectrales similaires avant I'utilisatie la
méthode NASVD (Minty, 1998). Le nombre de groupeéaliser peut alors étre déterminé a partir dad#ice

de corrélation de I'ensemble des spectres du jedbdaeées. La méthode peut étre applicable en tedapsi la
décomposition est utilisée de maniére glissantel’ensemble des spectres et peut permettre la tiédudu

nombre de spectres devant présenter la méme sigrsgiectrale pour étre détecté comme du signal.

Outre la problématique des fluctuations statistiqakordée dans ce chapitre, la méthode des fempgtssnte
des limites lorsque les radionucléides rechercbéscaractérisés par des pics d’absorption tothlesde énergie

(< 500 keV). En effet, le nombre de contributioes dadionucléides de haute énergie augmente efremtinsi
une augmentation de l'incertitude sur les résubdtenus. Une méthode basée sur un ajustemergrseihble

du spectre aprés suppression des fluctuations &eritréalisée avec le risque de supprimer la sigaade
radionucléides anthropiques. A trés basses énefgi£80 keV), le nombre de radionucléides créantoma de
diffusion est trop important pour une méthode deodgolution prenant en compte chacun de ces

radionucléides.

Conclusion

Le travail réalisé a permis de mettre en avanpéformances et les limites d'une méthode statistidg filtrage
des fluctuations et d'étudier I'impact du filtragaur I'évaluation des activités en spectrométrie mam
aéroportée. Il s’est appuyée sur des données smuPprésentatives d’'un site réellement survolé.résultats
montrent que la méthode NASVD est particulierensataptée a I'analyse de mesures environnementages D
ce cadre, l'utilisation de cette méthode couplés @éthode des fenétres recommandée par I'AIEA petme

réduction des erreurs d'estimation de l'activitdartl jusqu'a 50%. Ces résultats sont visibles sg |
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cartographies des activités environnementales euaftefacts de détection de radionucléides natigeid
réduits. Ce travail a également permis d’identifieitérét des méthodes de filtrage pour une apgitim en
temps réel. Celles-ci sont dans ce cas particatierg utiles dans le cadre de la détection de ssuroais pas

pour I'estimation de leur activité.

L’étude de la détection de sources ponctuellesmipale mettre en évidence que la méthode NASVBtpas
adaptée en I'état a ce type de détection. Dansase un filtrage quartique des données pourra péeniet
détection de telles sources. Si des sources amfjuep sont présentes de maniere étendue sur yrcaitene
dans le cas d’'une contamination surfacique deetaitiportante, la méthode NASVD pourra cependarg étr
utilisée. Le point crucial pour le fonctionnemenurte telle méthode statistique est que le jeu dendes
initiales considere la forme spectrale d'intérét,qui est obtenu si un signal similaire est présantun nombre
de spectres suffisant. Il est alors possible deiréde nombre de spectres utilisés pour la décaitipn en
valeurs singuliéres tout en gardant a I'esprit gegigwombre de spectres doit étre supérieur au nodghoanaux
considérés dans I'analyse. Une autre solution [aodétection de source ponctuelle est d’apprendmendéthode

a reconnaitre la forme spectrale d'intérét en iajec dans le jeu de données une forme semblabiglé c

recherchée.

Le chapitre V présente une méthode spécifiqueméneldppée pour la détection et la quantificationnd’
contamination étendue é"WAm (principal pic d’absorption totale & 59 keV)lisént un filtrage statistique des
fluctuations. Le développement d’'une méthode dedii@n de radionucléides anthropiques basés sur une

différence de signature entre une bibliothéque®spectres enregistrés est présenté au chapitre VI
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V. Développement d’une nouvelle méthode de
détermination des activités surfaciques du **'Am

1 Introduction

a. Contexte

En spectrométrie gamma aéroportée, ces émettemm@geuvent se trouver dans le sol (réparti de énani
volumique ou exponentielle), sur le sol (de mangrdacique ou ponctuelle) ou méme dans I'air (gdemle
radon) (IAEA, 2003). Or lorsque le nombre d’émetsegamma est important et que la distribution spatt la
géomeétrie de la source ne sont pas connues préamiséifanalyse des spectres résultants est sogvéntle. Le
nombre de superposition des signatures des difr@metteurs gamma augmente lorsque I'énergie &tudi
diminue. A basse énergie (< 400 keV), les spectcesiis lors du survol d’'une zone deviennent égaiempleis
complexes a analyser du fait de la diminution gapoat pic d’absorption/fond de diffusion lors dedianinution
de I'énergie et de 'augmentation de l'altitude s@eux effets (augmentation du fond de diffusiodigtinution
du rapport pic / fond de diffusion) sont particdient importants a 60 keV, énergie du principa pi
d’absorption dé*Am.

Le **!Am est un descendant dtiPu, ce qui permet, sous certaines conditions, aetiier le*Pu a partir de
I'activité de *’Am déterminée. Ainsi, en cas d'incident entrainntrejet de?'Am, la signature de ce
radionucléide s'ajoutera au spectre de bruit dal fradiologique mesuré. Bien que I'énergie d’émissitu
*Am soit faible, cet émetteur reste I'un des émestggamma privilégiés en spectrométrie gamma aérégor
lors de ce type d’accident. Cela est di au rapierhbranchement relativement élevé de I'émissianrga de
60 keV (environ 36%).

b. Objectif et méthodologie

Des méthodes de détection et de quantificationedeadionucléide ont déja été développées. Danadeeae
'amélioration des outils d’analyse des résultaisegistrés en spectrométrie gamma aéroportée, ounecle
méthode de détection et de quantification a été emisplace durant cette thése. Son principe gteséarmances
sont détaillés dans ce chapitre.

La méthode 3W (l1l.3) sera considérée comme lareéfée afin d’'étudier les performances de la noavell
méthode développée. Des tests ont été effectuédesucontaminations simulées et des contaminatiésites.
Les résultats des analyses menées sur ces difféaras sont discutés de facon détaillée a la finedehapitre
(V.3).

2 Matériels et méthodes

Le développement de cette méthode a été réalisétibsant les outils de simulation de contamination
développés au chapitre Il. Le principe de cetteliegion est d'insérer, entre autre, des spectedibrés de
2IAm sur des spectres obtenus en vol afin de simalerésence d’une source #&Am présente de maniére

surfacique. L'insertion de spectres repose suoteon d’interpolation des signaux dus &AtAm en fonction de
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la distance du spectre mesuré par rapport aux e®présentes au sol. La nouvelle méthode présargasuite
été testée sur un site réellement contaminé.
Cette méthode développée se compose de troispartie

e La suppression des fluctuations statistiques ptésesur les spectres ;

« La suppression du fond radiologique au niveau dudfgibsorption dd*Am ;

« La détermination des activités ef&Am présentes & partir d’'une bibliothéque de réféeen

a. Suppression des fluctuations statistiques

Différentes techniques de filtrage des fluctuati@tatistiques présentes sur les spectres enregiatiec le

systeme HELINUC peuvent étre utilisées. La comparaide ces techniques (chapitre V) a fait ressqu la

méthode NASVD était la plus adaptée pour suppriesifluctuations sans altérer l'allure du spectre.

La méthode NASVD n’a cependant jamais été appliquéasse énergie (< 500 keV). Utiliser cette méthind
basse énergie permettrait de supprimer les flucnst ce qui rendrait possible I'utilisation de hwdes

d’ajustement du fond de diffusion en vue de sa mgsion, et I'ajustement du signal #&Am & partir d’'une

bibliothéque de référence.

Ce travail se focalise sur la région énergétiqué*thm, dont le principal pic d’absorption se trouvéGkeV. Il
semble donc inutile (voire contre-productif) de sidérer 'ensemble de la gamme énergétique durgplecs de
l'utilisation de la méthode NASVD. En effet, utdisI'ensemble de la gamme énergétique reviendrafitanir
des composantes spectrales qui prennent en coemptaliations a haute énergie, et donc a moinséuiatuer
celles a basse énergie. Le signal di aux faiblesyé@s serait alors déplacé vers les composantedrd’ élevé.
Ainsi, reconstruire I'ensemble du spectre sansshigicessiterait I'utilisation d’'un nombre plus impot de
composantes. Or plus I'ordre des composantes augmplus les composantes comportent des fluctuation
statistiques. La reconstruction du spectre ave@amtage de composantes diminuerait ainsi I'effiéacieé la
suppression des fluctuations statistiques.

Pour limiter le nombre de composantes lors de Eomstruction, la zone énergétique considérée a été
[0 ; 150] keV. Cette zone est plus large que laezon®'Am car la suppression des fluctuations est égalemen
utilisée pour I'ajustement du fond radiologiquevere de sa suppression.

Le nombre de composantes a conserver est détedmimdaniére visuelle. Les six premiéres composagttes

leurs concentrations associées, telles que définiéguation (IV-8)) sont présentées en Figure.V-1
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Figure V-1. Composantes et concentrations associ¢ebtenues par une décomposition en valeurs singétes sur un
site contenant du?*Am.
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Les formes spectrales a analyser dépendent détsiéé et des conditions de vol (variations d'attd, activités
des radionucléides présents,...). L'interprétatiosn eclemposantes présentées a la Figure V-1 estandei:

« la premiére composante représente I'allure moyel@sespectres contenus dans la matrice de départ
(a un facteur négatif prés). Ce constat est tosjotai, quelles que soient les conditions opérasoir
En effet, il n'y a pas de spectre permettant deurgynthétiser I'ensemble des spectres d’'un jeu de
données de départ, que le spectre moyen. Les doaibens associées permettent, par combinaison
avec la premiére composante, de représenter lé&rapaoyen ajusté a chacun des spectres de départ.
Le premier couple (* composante et®f matrice des concentrations) représente donc letrspe
moyen ajusté a chacun des spectres.

« La Z™composante contient essentiellement le pic dtf‘&m. Les spectres de la matrice de départ
contenant une source importante o&Am sont repérables a partir de I&™2 matrice des
concentrations qui indique sur quels spectres mavér le signal di ad*’Am présenté a la®?®
composante. En dehors de la moyenne, c’est dopic lde?*’Am qui est la forme spectrale la plus
redondante sur I'ensemble des spectres de départ.

« en fonction de l'altitude, le signal di &1Am peut étre modifié, c'est cette modification st

représentée sur la composante 3.

Q-

« la composante 4 permet un ajustement plus fin deotee du pic d’absorption mais commence
contenir des fluctuations statistiques.

« les composantes 5 et 6 contiennent essentielledenfluctuations statistiques. Cela est visible a
partir des composantes (stabilité de I'amplitude flectuations et de la ligne de base de celle-ci)

mais également des concentrations (stabilité tigria de base des concentrations).

Ainsi, les composantes conservées pour la recartistnudes spectres sont les quatre premiéeres canjess
Il est possible d’automatiser le choix du nombrecdmposantes a conserver. Pour cela, il faut défimicritére
permettant d’affirmer ou d'infirmer la présencediignal cohérent.
Un critére possible consiste a utiliser la fonctibautocorrélation qui permet d’étudier la corridatcroisée de
la composante avec elle-méme. L'utilisation de ecdtinction permet de détecter des régularités dans
composante. L'équation est définie d'un point de statistique par :

r(k) = w (V-1)

Ox,

Utiliser cette formule revient a étudier la covadea du spectre X par rapport au spectre X dé@aléadnaux en
la divisant par la variance du signal non décaléré&narque que si le décalage k vaut 0, le coefftai(k) sera
égal a 1. C'est une fonction dont les valeurs @gvent dans lintervalle [-1 : 1] avec 1 indiquane parfaite
corrélation (les signaux se recouvrent exactemaand le temps est décalé de k) et -1 indiquantpanaite
anti-corrélation. Les coefficients d’autocorrélatiavec un décalage de 1 canal des 25 composamtsisi@es

sont présentés a la Figure V-2.
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Figure V-2. Coefficients d'autocorrélation des 25 @mposantes spectrales décalées d'un canal.

Les coefficients d’autocorrélation sont supériean®.5 pour les 4 premiéres composantes (Composarited).
Les coefficients d’'autocorrélation des autres cosaptes sont tous inférieurs a 0,2. Le choix demid’un
décalage d’'un canal du coefficient d'autocorrélagst justifié par I'absence de corrélation destélations d'un

canal a I'autre. Ce critére confirme 'analyse wei$eiet la sélection de 4 composantes.

Afin d'étudier l'apparition d’'un biais sur l'alluregénérale des spectres reconstruits avec les 4igre=m

composantes, des spectres filtrés et non filtrésmmparés a la Figure V-3.

— Avec filtrage S.55 — Avec filtrage S.70

160 \ — Sans filtrage S.55 350 + — Sans filtrage S.70 |4
140 "/
\ / 2\ 300}
120 \/ \ /\
g ' 8 250}
3 y 3
8 100 > 3
3 S 200
s ' \ g
§ 5
2 o 2 150+
100+
40
20 50|
0 0 )
10 15 20 25 10 15 20 25
Canal Canal

Figure V-3. Impact du filtrage des fluctuations surun spectre sang*Am (& gauche) un spectre ave®’Am (a droite).

Les fluctuations présentes sur le spectre ne cantgras dé*‘Am (Figure V-3, gauche) sont importantes par
rapport au signal. L'utilisation de la technique filkage permet de retrouver la forme spectrale djon
obtiendrait si I'on augmentait le temps de comptadaellure générale du spectre est conservée ness |
fluctuations ont été supprimées. L'allure génétalespectre contenant dtfAm est également bien reconstruite
aprés filtrage (Figure V-3, droite). Méme si lersigdii au®*’Am n’est pas présent sur tous les spectres de la
matrice de départ, la méthode présentée permetdsireonserver le signal di &1Am sans introduire de biais

lors de la suppression des fluctuations.
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b. Suppression du bruit de fond radiologique
Principe

Afin de quantifier le signal di atf’Am, il est nécessaire de lisoler. Pour cela, iitfsupprimer le fond
radiologique au niveau de la gamme d’énergie*dm. Le fond radiologique est trés intense aux érsrg
inférieures a 400 keV. De plus, 'amplitude de eenier peut varier rapidement en fonction de katie. Cette
variation peut entrainer des sur-estimations, &sfisrations ou méme introduire des fausses déteciie
241Am.

Deux méthodes de suppression du bruit de fond peudiee envisagées. La premiére méthode repose sur
l'utilisation d’un bruit de fond fixe, déterminégartir d’'une moyenne de plusieurs spectres dwsitsidérée ne
contenant pas dd'Am. Pour cette méthode, le bruit de fond doit @fseenu pour des altitudes représentatives
des altitudes rencontrées en vol ou un spectreudede fond de référence doit étre obtenu poudi&érentes
altitudes rencontrées en vol. L'ajustement de o bie fond de référence est réalisé sur les cadaagtement
supérieurs aux canaux contenant le signd'thm des spectres enregistrés en vol. Le principadrinénient de
cette méthode est la difficulté a prendre en co@elution de I'altitude au cours du vol.

La seconde méthode de suppression du fond radiplegest une méthode numérique. Celle-ci repose sur
I'extrapolation a basse énergie d'une fonction dist bornes ont préalablement été ajustées auxuxana
directement supérieurs a ceux contenant le signaf'&m. L'étude de différentes fonctions mathématiques

prenant en compte le fond radiologique a permisétiectionner celle permettant le meilleur ajustemen

Moyenne de n spectres de la matrice de départ

Sur un site présentant de faibles variations dut loiel fond radiologique et survolé a une altitudzbke, la
moyenne de n spectres du site ne contenant pASAta peut étre utilisée comme spectre de référenee. C
spectre de référence est alors ajusté au niveawspedres analysés dans la région énergétiquetatinent
supérieure a la région contenant le signa®tam. La soustraction de cette moyenne ajustée peainst
d’obtenir le signal dii atf*Am.

L'obtention de spectres de bruit de fond de réféeepour différentes altitudes permet une meillqanse en
compte du fond radiologique en vue de sa soustractin exemple de ce spectre de référence obterlasg0

premiers spectres d’'un site est présenté a la é&igt.
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Figure V-4. Moyenne des 50 premiers spectres.

Comme le montre la Figure V-4, la moyenne des ®nfers spectres permet d’obtenir un spectre dent le
fluctuations statistigues ont considérablement aténuées par rapport a un spectre enregistré enlL&o
principal inconvénient de cette méthode est de gsite des spectres moyens représentatifs de afifiés
altitudes et du site étudié. Ces spectres moyeiemtoainsi étre obtenus avant chaque nouvelle reesn
s’assurant que le fond radiologique conserve la ené&fure (pas de changements importants du fond

radiologique).

Fonctions mathématiques considérées

La seconde méthode de prise en compte du fondlogiioe consiste & modéliser celui-ci a partir @un
fonction mathématique. Pour cela, il faut avant identifier précisément les canaux qui serviromtéster la
fonction mathématique préalablement choisie.

Les différentes fonctions mathématiques considéséns:

e Fonction exponentielle & 2 paramétres :

) = a0 Pl (v-2)
« Fonction puissance-exponentielle a 3 parametres :
y =a.xP.er* (V-3)
e Fonction double exponentielle & 3 paramétres :
y = a. (e 0% — e022°% 4 cste) (V-4)

Aprés une étude comparative, la fonction permettéajuster au mieux le fond de diffusion en I'abserde
source dé*Am est la fonction double exponentielle.

Le terme «e~%* » de la fonction permet de modéliser la monté@eage la premiére partie du spectre tandis
que le terme €~%1* » de la fonction permet de modéliser la lente elescde la deuxiéme partie du spectre.

Une illustration de ces deux termes est présenig@é&igure V-5.
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L'idée d'utiliser ce type de fonction provient darlalogie avec I'équation d’évolution du nombre rd®yaux
d’'un corps radioactif B alimentés par la désintégrad’un corps radioactif A. Dans ce type d'égaatila

variable x est remplacée par la variable « temps ».

1
08

0.6

0.2

-0.2

-0.4

06 — Y = 9’91..\‘

— —_pO2x
-0.8 y €

Figure V-5. lllustration des 2 termes de la fonctio double exponentielle.

Les canaux utilisés pour I'ajustement du fond déusiion sont ceux qui se situent dans la régioea@ment
supérieure a celle dd'Am. Les canaux utilisés softt3: 16] correspondant & la gamme d’énergie [78 : 96] keV.
L'utilisation d'un faible nombre de canaux pour liger I'ajustement de la fonction est possible gracla
suppression des fluctuations obtenues a partia deéthode décrite précédemment.

Afin d’obtenir une fonction permettant d'ajustepisément le fond radiologique dans la régiorfdm, un
point d'ajustement dans les canaux inférieurs &élgion d'ajustement dd*Am est nécessaire pour faire
converger I'ajustement. Les canaux d’ajustemerffhen étant[8: 12] soit[48 : 72 ] kev, le canal 7 est utilisé
pour I'ajustement du fond de diffusion. Cependéthjombre de coups dans ce canal dépend directatedat
présence ou non d&’Am et biaiserait donc I'ajustement du fond de diftm. Pour pallier ce probléme, la
mesure du canal 7 ne sera pas utilisée dans Baestt mais une valeur extrapolée a partir du nomibreoups
dans le canal 13 (qui n'est pas biaisé par la pogsde®!Am), sera utilisée. Cette valeur est obtenue &rpart
d'une régression linéaire du rapport de nombre algs dans le canal 13 et dans le canal 7, en habsde
2IAm. La régression doit cependant étre réaliséecentibn de Ialtitude. Afin de donner autant de dmo@
chaque valeur, la moyenne du rapport du nombreodpscdans le canal 13 et 7 pour chaque altitudeodest

prise en compte. Les résultats sont présentésiguae V-6.

124



30

y=0.0443x+11.43
25 R? = 0.0582

20

Rapport canal 13/7
&
| 14
| [ 4
g

20 25 30 35 40 45 50 55 60 65 70
Altitude (m)

Figure V-6. Evolution du rapport du nombre de coupsdans les canaux 13 et 7 en fonction de l'altitude.

On remarque que sur la plage d'altity@e : 70 ] m, ce rapport augmente trés légérement. Cela peait ét
expliqgué par I'absorption plus importante des phstde basse énergie que celle des photons de alus h
énergie lorsque l'altitude augmente. L'équationvdiétion du rapport des coups dans les canaux I3 et
fonction de I'altitude est utilisée pour calculer npombre de coups dans le canal 7 qui sera indépene la
présence ou non d&Am.

Un exemple d’ajustement réalisé sur un spectreoméenant pas d&Am est présenté a la Figure V-7. Les

barres d’erreurs utilisées lors de I'ajustement @Bues de la statistique poissonienne des mes@esps;) =

J (coups;. Ces erreurs poissonniennes sont légerement isuest car elles ne prennent pas en compte

I'utilisation des N spectres du jeu de données.

200

150}

y=a.lexp(—0,.x)—exp(—0,.2"%) +cste]
a=3.189¢ +02 1
0, =8.635e—02
0, =4.622¢—01
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100}
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50

Xiea, =1.822¢—01§ § spectre_1357 [7:15]
— ajustement[7:15]
® ® valeur initiale canal 7

6 8 10 12 14 16
Canal

Figure V-7. Ajustement du fond de diffusion par unefonction double exponentielle. Pour cet ajustemenseuls les
canaux 7,13, 14 et 15 sont utilisés (zone hachurgmlette).

L’ajustement présenté a la Figure V-7 est réalipardir des coups contenus dans les canaux 7 jeXatéon),
13, 14 et 15. L'ajustement de la fonction pourdasaux 7 a 15 est cohérent avec les valeurs expétidas
méme si ley?gsquic €St assez faible en raison de la surestimatioeesrs.

Le résultat valide I'utilisation de cette méthodmupla prise en compte du fond de diffusion.
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Deux spectres obtenus de maniéere rapprochée penndthnalyser la qualité de I'ajustement, en l&lte et en

présence d’une source #éAm (Figure V-8).
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Figure V-8. Ajustement du fond de diffusion sur unspectre sang*Am (a gauche) et aveé*’Am (a droite).

L'ajustement permet de prendre correctement en tagond de diffusion en I'absence 4&Am (Figure V-8,
gauche). La fonction d’ajustement n’est pas peéenpar la présence’Am : la région de #!Am présente un

signal caractéristique du pic d’'absorption a 60 k& présence de ce pic entraine, comme attendu,

Faugmentation dy?geq,ic (Figure V-8, droite).

Aprés avoir isolé le signal di &Am, il faut quantifier son activité. C'est le rotke la troisiéme partie de la
méthode qui repose sur un ajustement du signdl*dm & partir d’'une bibliothéque de référence. Levaiade
création d’'une bibliothéque de référence a étdsédbrs du développement de I'application d'insertde la
contamination surfacique présentée au chapitrd.dl.méme bibliothéque de référence a été utiliséar po
déconvoluer les spectres.

La méthode d’estimation des activités H#UAm, regroupant les parties de suppression de fiticns, de
suppression du fond de diffusion et d’ajustemensignal de**’Am a été nommée AJAM T1 (AJustement du

signal d’AMéricium 241, Type 1).

3 Résultats

La méthode AJAM T1 a été testée afin de s’assuverseulement de la précision des résultats obtemais
également de pouvoir estimer I'apport de cette odhpar rapport aux méthodes existantes. Dansdre,ca
I'application d’insertion d'une contamination suwigue, développée au chapitre Il, a été utiliséa. L
contamination a été implémentée perpendiculairemextignes de vol afin de ne pas regrouper 'eiderdes

spectres présentant une contamination, ce quirréraé alors a traiter un cas particulier.

a. Données simulées

Les résultats obtenus & partir du survol envirorereai d’un site réel (site 2) sur lequel des spsctte®*’Am

ont été implémentés sont présentés dans cette phttitilisation d’'une contamination artificielleepmet de
tester a la fois les étapes de suppression dewidhimns et de soustraction du fond de diffusioes késultats
sont comparés a la méthode 3W (Figure V-9). Ceslteds permettent d’évaluer le comportement desxdeu

méthodes précitées notamment lors de variatiorltitdtse. L'estimation de la précision de ces mégmest
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alors réalisée dans un cas simple ou la bibliotaagfilisée pour déconvoluer le signal @Am contient les
mémes spectres que ceux implémentés avec I'apphcdtinsertion d’'une contamination surfacique. €es
simple permet de mettre en évidence l'intérét trafie NASVD sur I'estimation des zones contamingtedes

activités associées.

Les différents résultats obtenus sont présentés lsoforme de graphiques et de cartographies. tashigjues
présentent l'intérét de comparer les résultats mtsteavec la méthode AJAM T1 et la méthode 3W tout e

vérifiant I'influence de I'altitude de vol sur cessultats.

La Figure V-9 présente les activités surfacique$*#m implémentées et reconstruites par les deux rdétho
(exprimées en kBg/m3), et I'altitude de survol d@e par I'hélicoptere (en rouge). L'axe des abssseprésente

le numéro du spectre considéré.
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Figure V-9. Comparaison des activités déterminées/ac la méthode AJAM T1 et la méthode 3W sur les 4Gfiemiers
spectres du site 2, en fonction de l'altitude. L’'adtité implémentée est également représentée (zorexhurées)

Le pilote de I'hélicoptére a réalisé un vol d’'uranbe stabilité du point de vue de Il'altitude (enge). De plus,
I'altitude de référence a été respectée (40 meted=)i permet donc de comparer les résultats samle en

compte l'influence de la variation de I'altitude.

La ligne de base des activités déterminées avemdthode AJAM T1 fluctue trés légerement autour de
0 kBg/m2. Cela est dO a la suppression des fluchmtstatistiques qui permet un ajustement de fetion
mathématique non perturbé par ces fluctuationgohetion mathématique choisie permet de prendreoempte
les variations du bruit de fond provenant pour kjarité des radionucléides présents dans le sahf{é&onné

que l'altitude est relativement stable). Ces flatians sont beaucoup plus importantes avec la étBav.

Lorsqu’une source d&Am représentative d’une certaine activité au sal gésente, on remarque que la
méthode AJAM T1 est trés précise quant a I'estiomatle I'activité et de sa distribution. Une desrtes a ce

niveau était que la suppression des fluctuatiotisaEr® également une suppression d’'une partie ghakde
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2IAm. Les résultats obtenus avec la méthode 3W soitigprécis. Les sources ne sont pas toutes idegiet

un nombre important de fausses détections a lieu.

La méthode AJAM T1 est donc nettement plus perfotman termes de détection et de quantification de

I'activité des sources d8"Am que la méthode 3W.

Lors du survol d'un site, il peut cependant arrigere le pilote de I'hélicoptére soit amené a dédersa
trajectoire que ce soit en termes de respect digria de vol ou de respect de l'altitude. La robast de la

méthode AJAM T1 aux variations d’altitudes doit ddire testée.
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Figure V-10. Comparaison des activités déterminéessec la méthode AJAM T1 et la méthode 3W sur les sgtees
1600 a 2000 du site 2, en fonction de I'altitude. &ttivité implémentée est également représentée (zsnhachurées)
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Figure V-11. Comparaison des activités déterminéessec la méthode AJAM T1 et la méthode 3W sur les sgtees
2400 a 2800 du site 2, en fonction de I'altitude. attivité implémentée est également représentée (zanhachurées)
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Les spectres considérés ont été choisis car ceida@ntre eux présentent une brusque variationitidé, ce qui
permet d’'étudier directement les effets de l'aftéusur les résultats obtenus avec les deux méthaess
principales variations d’altitude ont été reprédentpar des tirets gris sur la Figure V-10 et pufd V-11. La
principale remarque est que la méthode AJAM T1 eppisensible a ces variations : la ligne de bdee
activités reste & 0 kBg/m? en I'absence d’insertierf*’Am, I'amplitude des fluctuations n‘augmente pas. La
méthode 3W, bien qu’elle tienne compte de l'altituthns son calcul de l'activité, est plus impagi@e ces

variations brusques d'altitude.

Les résultats sont systématiquement présentésf@one de cartographies en spectrométrie gamma aééap
Ce type de représentation permet d’avoir une lectiérs rapide de I'ensemble des résultats d’'unaureeta
cartographie des activités obtenues avec la métAddd T1 pour le site considéré, est présentée Ridare
V-12.

-6 8 2 37 51 66 80 95 110  kBg/m?

Figure V-12. Cartographie de I'activité de?*’Am déterminée avec la méthode AJAM T1 (amplitude maxnale).

La forme de la plume d&'Am insérée est retrouvée trés précisément. Le desta zone & survoler est de

couleur quasi-uniforme, ce qui indique un nombes faible de fausses détections.

Il est alors possible de comparer la cartographiec ecelle obtenue par la méthode 3W. Pour celastil
nécessaire de définir une échelle de couleur coramuéchelle commune choisie consiste a fixer lewa
minimale de l'activité a 0 kBg/m? et de fixer la mé valeur maximale pour les deux cartographiesu¢eig
V-13).
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Figure V-13. Cartographies des activités d&Am obtenues avec les méthodes AJAM T1 (gauche) et Ydfoite). La
méme échelle de couleur est considérée pour les H@artographies.

La premiére remarque est que les nombreux « tralans ces cartographies ne les rendent pas thétigaes.
C’est pour cela que généralement I'échelle entiereouleur est préférée méme si celle-ci indiqueaidtivités
négatives qui n'ont pas de sens physique. Pouretapgs valeurs négatives sont issues des traitsmen
mathématiques (des méthodes AJAM T1 ou 3W) avaétral’corrélés a la réalité physique du phénoméne

mesuré.

La seconde remarque concerne la taille de la plieneontamination implémentée. La méthode AJAM Ehiét
plus sensible, un halo bleu est visible autour @ePlume. Celui-ci représente les plus faibles @étv
(<13 kBg/m?) de**’Am détectées. Ce halo n'est pas visible sur lesltats obtenus avec la méthode 3W. La
méthode AJAM T1 présente également moins de faulestions que la méthode 3W. De plus, le niveau d
ces fausses détections est toujours inférieur B& k2. A titre de comparaison, les activités desses
détections peuvent monter jusqu’a 45 kBg/m? avemdshode 3W. Ces valeurs sont définies comme étant
seuils de détection pour le site, et sont reprises le Tableau V-1. Les activités maximales déteres avec
les deux méthodes sont quasiment identiques (1408 pour AJAM T1 et 105 kBg/m2 pour 3W).
L’estimation du seuil de détection se fait généralat avec un risque de premiére espece de 5 %,aellise un
risque que la détection d’'une activité supériewreseuil de détection soit en fait une fausse détecCe seuil
de détection (SD) est déterminé par I'analyse @eameétres moyenne () et écart tygede la distribution des
fausses détections et du coefficient de risque rdenigre espéck, a I'équation (V-5) définie au chapitre |
(1.6.e).

SD=u+kyXo (V-5)

La distribution des fausses détections obtenues lavméthode AJAM T1 est présentée a la Figure V-14
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Figure V-14. Distribution de fausses détections obhues avec la méthode AJAM T1. La distribution est ajstée par
une fonction gaussienne.

Activité (kBg/m2)

Les seuils de détection a 5% pour la méthode AJAMT3W sont présentés dans le Tableau V-1.

Paramétres AJAM T1 3W
u -0.30 -12.49
c 1.27 19.22
ka 1.64 1.64
Seuils de détection a 5% (kBg/m?) 2 20

Tableau V-1. Seuils de détection des méthodes AJAMLTet 3W.

Les trés bons résultats obtenus avec la méthoddVIADA sont intrinséques a la méthode. La suppressam
fluctuations joue un rbéle majeur dans les perforreande mesures obtenues. Cette suppression demflons
permet d’utiliser une fonction mathématique sumombre limité de canaux pour supprimer le bruifatel et

ajuster de maniére précise le signaftam. L’apport de cette étape de suppression edtleisi la Figure V-15

et la Figure V-16 ou les résultats sont présentés at sans la suppression de ces fluctuations.
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Figure V-15. Détermination des activités dé*’Am avec la méthode 3W et la méthode AJAM T1 SANS ppression au
préalable des fluctuations statistiques. L’activitdmplémentée est également représentée (zones haches)
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Figure V-16. Détermination des activités dé*Am avec la méthode 3W et la méthode AJAM T1 AVEC sugression au
préalable des fluctuations statistiques. L’activitémplémentée est également représentée (zones hactes)

Les sources dé*Am sont identifiées dans les deux cas de figureis fiabsence de la suppression des
fluctuations statistiques sur les spectres en emnéraine une large fluctuation des activitésrdétees avec la
méthode AJAM T1. La suppression des fluctuatioisdesc une étape importante pour améliorer la pi@ti

des résultats d’analyse &féAm.
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b. Site réellement contaminé

Les performances des deux méthodes ont ensuiteétgarées dans le cas d’'un site réellement conéamin

Comme pour le site précédemment étudié, les résudtant d’abord exprimés sous la forme de spectres

d’activités puis sous la forme de cartographie.

Le début du survol de ce site a été réalisé awdedsine zone non contaminée. La Figure V-17 ptéskes
activités de®’Am déterminées pour les méthodes AJAM T1 et 3W deetse zone. Pour une facilité de
comparaison des résultats, les activités maximagtsnées avec la méthode 3W ont été normalisées aux

activités maximales obtenues avec la méthode AJAM T
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Figure V-17. Comparaison des activités déterminéesur les 400 premiers spectres du site NTS, avec faéthodes
AJAM T1 et 3W.

On remarque que les fluctuations statistiques seéstfaibles quelle que soit la méthode considdréenéthode
3W présente une ligne de base légérement inférieré&Bqg/m2. Cela permet de supprimer artificiekbetnun
grand nombre de fausses détections. Comme poasld'étude précédent, la méthode AJAM T1 a unesldm

base centrée autour de zéro et présente de toéssféuctuations.

Les deux méthodes ne semblent pas étre impactédsspaariations d'altitudes en I'absence de coimation.
Il est intéressant d'étudier plus en détail diffése spectres contenant des activités ?ddm d'intensité
différentes de fagon a comparer la précision des deéthodes de détection dans un cas réel de cietom.

Les activités déterminées sur les spectres 48@0D@ $ont présentés a la Figure V-18.
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Figure V-18. Comparaison des activités d&'Am déterminées sur les spectres 4800 & 5200 du $IE€S, avec la
méthode AJAM T1 et 3W.

Les activités déterminées en présence de souréeslentes » (autour des spectres 5013 et 5124)idésgar
les tirets gris sont détectées par les deux méthddeprofil des sources détectées est trés similaa région
aux alentours de spectre 5075 (entourée en ndsepte cependant une différence notable en teriaetbvdés
selon la méthode utilisée. L'activité déterminéeala méthode 3W ne dépasse pas les 0 kBg/m?staunei
I'activité avec la méthode AJAM T1 est d’envirorkBg/mz2. D'autres régions ou les activités’d#&m sont trés

faibles, comme au niveau des spectres 7 600 a,800@té analysées (Figure V-19).
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Figure V-19. Comparaison des activités d&'Am déterminées sur les spectres 7 600 & 8 000 die M TS, avec les
méthodes AJAM T1 et 3W.
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Les activités déterminées avec la méthode AJAMUrlsFigure V-19 font ressortir quatre groupespectres
présentant dd*Am. Plusieurs spectres de la gamme 7 600-8 00@t@énétudiés de maniére plus détaillée afin
d’évaluer les performances de la méthode (Figug9)/1L'analyse doit permettre de déterminer si smarce de
24IAm est réellement présente ou non (Figure V-203.4ectres 7610 et 7620 sans suppression desafiocts:

sont comparés a la Figure V-20.
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Figure V-20. Comparaison de spectres mesurés 76107620. Recherche d’'une signature d&*Am.

Un signal do &'Am apparait clairement sur le spectre 7 610 erofaparant au spectre 7620. Les ajustements

des fonds de diffusion correspondants sont présenig Figure V-21.

Ajustement du fond de diffusion par une fonction Ajustement du fond de diffusion par une fonction
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Figure V-21. Ajustement du fond de diffusion sur diin spectre sang*!Am (& gauche) et aveé*'Am (a droite).

L'ajustement des spectres permet finalement dersupp le fond de diffusion (Figure V-21, gauchejtt@n

conservant le signal da &ttAm.

La recherche d’un signal dii 4/Am lorsque les activités sont plus faibles (awntlars des spectres 7920) est
réalisé en moyennant les spectres sur lesquef$'aim a été détecté (moyenne des spectres 7917 &.7987)
spectre moyen est comparé au spectre moyen nenmgsas de détection d8Am (spectres 7934 a 7940).
L'utilisation d’'une moyenne permet d'atténuer ldscfuations statistiques et permet ainsi d'affirnpdus

aisément la présence ou non d’'un signal §4&m. Cette comparaison est présentée & la Figurg.V-2
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Figure V-22. Comparaison de la moyenne des spectrpgésentant une détection eR*Am (spectres 7 917 47 927) a la
moyenne des spectres n'en présentant pas (7 934 84D), permettant la recherche d’une signature d&'Am.

On remarque la présence d’'une sourc&“d&m sur le spectre moyen des spectres présentantiémeetion,
marquée par un pic au canal 10. La méthode 3W mdoiém une |égére remontée au niveau de ces spectre
mais la ligne de base étant biaisée (Iégéremedtiénire a 0 kBg/m?) cela entraine une trés faildeeation
(Figure V-19). La ligne de base de la méthode AJEMétant trés proche de 0 kBg/m2, la présence dsonece

couplée a la bonne prise en compte du fond desitififupermet de détecter plus facilement cette gourc

Les résultats sous formes de cartographies pound#isodes 3W et AJAM T1 sont présentés a la Figt28.
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Figure V-23. Cartographies des activités d&Am obtenues pour la méthode 3W tenant compte desrcections
d'altitude (1) et avec la méthode AJAM T1 (2). Les pats représentent des mesures ponctuelles effectsému niveau
du sol.

L'utilisation de la méthode 3W avec prise en congrd’altitude, sur le site réellement contaminéoané lieu
a la cartographie 1 (Figure V-23 a gauche). Legltas obtenus avec la méthode AJAM T1 sont présesur la
cartographie 2 (Figure V-23 a droite).

La région fortement contaminée est détectée paddes méthodes (zone rouge). La taille de cett®négst
plus importante avec I'utilisation de la méthode 8Wavec la méthode AJAM T1. La méthode 3W surestim
également l'activité dé*’Am dans la zone contaminée (plume de rejet) pgparm la méthode AJAM T1.
Cependant, la méthode 3W réduit la taille de celibene par rapport a la méthode AJAM T1. Cela pnavie
d'une différence d'étalonnage des activités. Ereteffes coefficients utilisés pour transposer lesps en
activités ont pu étre surestimés avec la méthode &\gui montre une limite dans I'utilisation derfules
analytiques lors de la transposition des coupsctmnités. Ainsi, les régions ol une détection dieu verront le
nombre de coups dus au sighAm multiplié par un coefficient engendrant une wtéi plus importante que
celle réellement présente tandis que les régionausune activité n'a été détectée resteront a @rkBd.es
zones encerclées en blanc sur la Figure V-23 med@enlumiére la détection de treés faibles activitéa
moyenne de dix spectres obtenus a une méme alfimgiechacune des zones permet de mettre en éeidanc

capacité de détection de trés faibles activité$'den avec la méthode AJAM T1. Comme pour la Figur@/-
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la prise en compte d’'une moyenne permet de faseoréir le signal parmi les fluctuations statistiguCes

spectres moyens sont représentés a la Figure V-24.
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Figure V-24. Comparaison des spectres moyens contendans une région spatiale présentant des détectmde®*'Am

et dans une région spatiale n’en présentant pas. Lesgions considérées sont encerclé en blanc suHeyure V-23. Dix

spectres par région sont considérés pour obtenir elsun des spectres moyens. Ces spectres moyens thbétenus a
méme altitude.

L’analyse de ces spectres moyens permet de mettézidence le signal di%'Am (canal 10) détecté par la
méthode AJAM T1.

Les activités déterminées avec la méthode AJAMAdrtt davantage en accord avec les mesures réadiaésd
que la méthode 3W (Figure V-23). C'est notammenrtds au niveau de la plume de relachement, et kstre
deux points chauds les plus bas spatialement. #eani de la plume, I'étendue de la zone contamibdese
activités déterminées avec la méthode AJAM T1 sarthon accord avec les mesures au sol. La méthdamA
T1 permet également de différencier les deux pah#sids mis en évidence par ces mesures au soléttede
AJAM T1 permet donc finalement de diminuer la liende détection tout en conservant un nombre réhuit

fausses détections.

Dans ce travail, les méthodes AJAM T1 et 3W ont #fises en opposition afin de comprendre leur
complémentarité. Les deux méthodes fonctionnandsarprincipes trés différents, (ce qui permet aemfir
'indépendance des méthodes entre elles), une tidte@alisée de maniere conjointe par les deuwhaouts

permettrait d’augmenter la probabilité que la dédecsoit due & une réelle présencedam.

Il est a noter que la méthode AJAM T1 a été spégiaht développée pour les fortes fluctuationsssigties
afin de rechercher, parmi ces fluctuations, lesnfes spectrales présentes sur plusieurs spectogs s¢raient
caractéristiques d’'un signal réel. Pour informatitaititude a laquelle a été survolé le site réelént contaminé
est plus faible que l'altitude généralement adojiés d'une mesure avec le systeme HELINUC (15 ntieau

de 40 m). Augmenter cette altitude reviendraitraiduer un peu plus le signal présent sur chacuspestres et
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rendrait I'influence des fluctuations statistiquerscore plus importantes. La méthode AJAM T1 seaaibi
particulierement adaptée dans ce cas de figureegtuielui le plus souvent rencontré lors d’'un suavec le
systeme HELINUC (altitude de référence de 40 mgtres

Conclusion

Une des caractéristiques de la spectrométrie gaménaportée est d’enregistrer des spectres de maniér
continue suivant une méme ligne de vol et préseéud@as écarts importants entre chaque ligne deLaolitesse,
l'altitude et le temps d’acquisition conduisentral@ un signal faible sur chacun des spectres, radsndant
entre les spectres (recouvrement spatial de mesorggjies). Cette redondance spectrale a étéadilpour
développer une nouvelle méthode de recherche damamation erf*’Am. La méthode AJAM T1 présente des
performances trés intéressantes, en particuligerenes de limite de détection et de fausse détedtiapport
des différentes étapes de la méthode a été présesatéoir le filtrage des fluctuations, I'ajustermndn fond de

diffusion et la déconvolution du signal &#féAm.

La plupart des systéemes de spectrométrie aéropatitisent des détecteurs Nal(Tl). Méme si des cétes a
base de GeHP peuvent étre amenés a étre utilisédeasystéeme HELINUC (Gutierrez, 2002), les sttatgurs
Nal(Tl) leur sont généralement préférés en raisenledir meilleur rendement de détection a volumd. éga
L'utilisation de scintillateurs Nal(Tl) entraine pendant une résolution en énergie relativement océelides
spectres comparée a celle des détecteurs a sethiatenrs. Ce qui peut apparaitre comme un incorném
été utilisé comme un avantage dans la suppressianfldctuations statistiques, mais également las d
I'ajustement des signaux d&Am. En effet, la mauvaise résolution en énergieeiéype de détecteur entraine
un étalement du pic d’absorption sur plusieurs ganba covariance entre ces canaux est alorsésilafin de

séparer le signal du bruit & partir de la méthaglsuppression des fluctuations et de I'ajustemesiisgectres.

L'utilisation d’une fonction mathématique dont l@ution des parametres permet de prendre en camfoed
de diffusion en fonction de I'altitude, permet dlier le signal dé*Am. L'ajustement de cette fonction se base

sur les canaux encadrant le pic d’absorptiofi*them (énergie inférieure et supérieure au pic d’'apson).

L'idée générale de la méthode AJAM T1 est finalenwutiliser 'ensemble des caractéristiques dasddions

opératoires et d’'en tirer profit dans I'analyse deanées expérimentales.
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VI. Détection d’anomalies

L'une des principales missions du systéme HELINWCIa mesure radiologique aéroportée de sitesamndi
ou civils afin de déceler, en situation accidepteline éventuelle contamination surfacique ou ésqce de
sources ponctuelles. Lors de la sécurisation dadgr&vénements, la recherche de sources ponctesies
également une mission importante du systéme. Lies thémissions des radionucléides d’intérét savieat
toutes a des énergies inférieures a 1 500 keV. &bptimiser le temps de réponse des opérateusdlaul est
alors nécessaire d'utiliser des méthodes de traiémapides des spectres enregistrés en vol pamhethe

utilisation en temps réel.

Le systéme de spectrométrie gamma HELINUC a cowratgrande partie des sites militaires ou cidlsant
I'objet d'une surveillance radiologique périodigpermettant ainsi d’avoir un état des lieux radijidoe de ces
sites a un instant. Cet état des lieux, appeléhiadiologique, représente une référence qui ddisée lors de
la réalisation des prochaines campagnes de mekarenéthode considérée jusqu'a présent repose sur la

comparaison dans son ensemble de la cartograptieéea I'instanT + T, avec celle obtenue a l'instafy.

Ce chapitre propose une nouvelle utilisation desidd radiologiques afin d’'établir une comparaisorteanps
réel des spectres mesurés d'un site avec les asatgsalisées au temfls pour détecter, le cas échéant, une
évolution de I'état radiologique d’'un site. La médle proposée s’appuie sur cette connaissance rageitiétat
radiologique aT, pour créer une bibliotheque des signatures spestdes différents radionucléides d’origine
naturelle. La bibliothéque ainsi créée servira deebde données spectrales lors de la nouvelle campe
mesures du site en question.

La nécessité d’avoir une méthode applicable en $emdel et pouvant étre utilisée en méme temps Gueres
méthodes d’'analyse nécessite le développement dhétbode de détection rapide. Pour cela des itdee
comparaison entre spectres mesurés et spectréfédence ont été étudiés. Une différence importantee ces

deux types de spectres sert en effet d’'indicateur [a détection d’'une anomalie radiologique.

1 Matériels et méthodes

Dans un premier temps, I'étude de faisabilité deecméthode a été réalisée en utilisant la simaradiu site 1
présentée au chapitre Il. Un spectretiea été injecté sur 'un des spectres simulés poadéliser la présence
d’une source ponctuelle. L'étude a ensuite étésfragée a un site réel avec ajout par simulationedaource de

radionucléide anthropiquéll) sur des données expérimentales.

La méthode est divisée en deux étapes. L'objeetifadpremiére étape est de déterminer I'allure spestres
caractérisant I'état radiologique d’un site « pprc’est-a-dire sans contamination radioactives signatures
spectrales recherchées sont donc celle§'@s, “%K, 2% et #?Th. La seconde étape repose sur I'ajustement &
haute énergie (> 600 keV) des spectres mesurésiades signatures des radionucléides déterminéasalyse

de la différence a basse énergie entre ces spect®asrés et les spectres ajustés sera utilisée eamitare de
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détection de la présence d'un radionucléide d'meganthropique. Une différence importante sigrafida

présence d’un radionucléide d’origine anthropiquiesgra qualifiée d’anomalie gamma.

a. Creation de la bibliotheque des radionucléides natels

Pour créer une bibliothéque de référence, l'idéelesiliser la covariance entre les spectres estegs sur un
site en adaptant la méthode NASVD (Ill.5). Une coratson linéaire des composantes spectrales esi ain
réalisée dans I'espace des composantes en appldgsoontraintes de nullité et de continuité :
e Contrainte de nullité : les canaux supérieurs anaax contenant le signal du radionucléide d'ittéré
sont fixés a zéros.
» Contrainte de continuité : la présence des radiérdes de plus faible énergie ne doit pas étrélasi
sur la signature des radionucléides de plus haxgggé (continuité du fond de diffusion a I'endroit

un pic de pleine absorption d’'un radionucléide ks passe énergie pourrait étre présent).

La reconstruction du spectre initial se base unitgre sur les composantes spectrales contenangdal gles
composantes ne contenant que du bruit ne sontiiaées pour la reconstruction du spectre).

L’exemple suivant est donné pour#&Cs pour lequel aucun radionucléide n’est prés@misibasse énergie.

Le signal induit par I€*'Cs ne se trouve pas sur les canaux supérieursnalix22 (énergie 732 keV). Ce canal
correspond a I'énergie d’émission de la principale du**'Cs (662 keV) et a I'élargissement du pic provenant
de la résolution en énergie du détecteur. La timmdde nullité est donc appliquée aux coups ptésgans les

canaux supérieurs au canal 122. Il faut déternt@secoefficients:; permettant de vérifier I'équation (VI-1) :

Cp_max

Vj>122; Z a; X Composante[i,j] =0 (VI-1)
i=1

Mathématiquement, pour obtenir des solutions nonates au systéme d’équations homogene proposé, le
vecteurs de la matrice « Composante » doiventlié&airement dépendants entre eux. Or ces vectebtsnus
par la décomposition en valeurs singuliéres usligbur la création des composantes, sont par téfini
linéairement indépendants entre eux (les vectansathogonaux entre eux). Un des coefficiantsloit donc
étre fixé, ce qui permet d'obtenir les autres doifiits en fonction de celui-ci. Le coefficient epremiére

composanted; ) est ainsi fixé a I'unité. L’équation précédenteidavalors :

Cp_max

Vj>122; Z a; X Composanteli, j] = Composante|1,j] (VI-2)
i=2

Pour les radionucléides de plus haute énergie,condition de continuité est appliquée. Celle-ciigat a
obtenir un fond de diffusion continu dans les régignergétiques ou se trouverait potentiellemerpide

d’absorption des radionucléides de plus faiblesgies.
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Afin d’estimer les biais et I'efficacité de la métle proposée, la méthode a tout d’abord été tesstédes
spectres simulés du site 1. Les composantes otgeruéapplication de la décomposition en valesirgulieres

sont donc les mémes que celles présentées a le g3 et Figure 1V-4 (chapitre 1V).

b. Anomalie radiologique

L'utilisation d’un spectre deé* permet d’analyser le comportement de la méthamte fa une anomalie
radiologique dont le principal pic d’absorptiontseuve & une énergie de 365 keV. Le taux d’émisdmette
raie est de 81.2 %. Ce spectre est injecté suupiusieurs spectres afin d’étudier la réponseadedthode a la
présence d’anomalies gamma et de pouvoir compatr &ponse a la variation du comptage totalllraldu
spectre dé*i considéré est présentée a la Figure VI-1.

Ce spectre a été obtenu par simulations Monte @adalibrations en laboratoire du systeme HELINUC.

amplitude maximale normalisée a
l'unité

12 22 32 42 52 62 72
Canal

Figure VI-1. Spectre de'®}i obtenu par simulations Monte Carlo du systéme HELNUC. L’allure du spectre est
représentative d'une altitude de 40 metres.

Le rapport entre la somme des taux de comptager®dgns les canaux 15 a 68 (fond de diffusionctdii
pleine absorption) et la somme des taux de computagpris entre les canaux 55 a 68 (pic de pleisergiion)
est supérieur a 5 (Figure VI-1). Une méthode atiltd’ensemble du spectre, et non exclusivemepiclee

pleine absorption, donnera de ce fait de meilleéssltats en termes de détection d’anomalies.

2 Résultats

a. Site 1 (site simulé)

Détermination des signatures spectrales et analyse des résidus

La définition des signatures des radionucléitféss, “°K, 2% et #2Th est réalisée a partir de la combinaison
linéaire des quatre premiéres composantes et ffésedies conditions d’optimalité. Les résultatatgorésentés

a la Figure VI-2.
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Figure VI-2. Spectres reconstruits par combinaisoiinéaire des quatre premiéres composantes issus lde
décomposition en valeurs singuliéres du jeu de dogéas initiales. Ces spectres sont comparés aux spestvrais
obtenus par simulation Monte Carlo du site 1.

L'allure générale des spectres est correctememinstiaite mais des fluctuations statistiques stdrsis Afin
d’'améliorer la reconstruction des signatures ol#enudes fluctuations statistiques résiduelles samguite

atténuées par application d’un filtre quartiquey(iFe VI-3).
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Figure VI-3. Spectres reconstruits par combinaisofiinéaire des quatre premiéres composantes issus lde
décomposition en valeurs singulieres avec applicati d'un filtrage quartique. Ces spectres sont compés aux
spectres vrais obtenus par simulation Monte Carlo d site 1.

La méthode permet de reproduire de maniére trésfaisante les signatures des radionucléides rat(if&,

238, 32Th) et du™'Cs. Cependant, I'intensité de chacun de ces sgeati¢aires pour reconstruire le spectre
initial n'est pas déterminée. En effet, I'utilisati de I'équation (VI-2) impose de réaliser la somdes
composantes spectrales en fixant le coefficientladgpremiére composante a 1. Cette contrainte a pour
conséquence d’exprimer les formes spectrales ertidonde la composante 1 utilisée pour la reconstm, ce

qui entraine la perte de linformation sur l'inté@Asréelle de chaque signature dans les spectresirése
L'intensité peut cependant étre obtenue par ajustémdes spectres a haute énergie (canaux supéaeils)

avec les différentes signatures.
La différence entre les spectres reconstruitsmtilgis sera dénommés résidus dans la suite. L'analysces

résidus a basse énergie (canaux inférieurs a l&@)gtra d’indiquer la présence d’'une anomalie gamia

somme des résidus dans la plage de canaux [15 d@@] chaque spectre, est présentée a la Figude VI
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Figure VI-4. Comparaison de la somme des résidus dé la somme des coups totaux pour chaque specttes canaux
considérés pour les différentes sommes sont [1500].

La somme des résidus pour I'ensemble des speatésgrgent moins de variation que I'évolution despso
totaux de chaque spectre. Cela indique que I'ajesi réalisé a haute énergie permet de prendrerapte de
maniére précise les variations d’activité du sitd_'Btude de la distribution de ces résidus essgméée a la
Figure VI-5.

0.0030

0.0025
u=-=5c¢/s
o =155¢/s

Fréquences

0.0000
-600 -400 =200 0 200 400 600
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Figure VI-5. Distribution de la somme des résidusssus de I'ajustement des spectres simulés a partdes signatures
spectrales déterminées. Les canaux considérés poatte somme sont [15 : 100]. Cette distribution eshodélisée par
une gaussienne de parameétre (o).

L’'analyse des résidus présentée a la Figure Vitgdasortir que ceux-ci suivent une loi normalepdeameétre
u=—5c/s et 0 = 155 c/s. Une valeur de résidus supérieure a 355 coupsidecassurera ainsi une détection

d’anomalie avec niveau de risque de fausse detedéd %o kq;pn, = 2.326).
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Détection d’anomalies gamma

Un spectre dé® non bruité contenant 1100 coups entre les cad&ua 68 a été injecté sur un des spectres
(spectre numéro 131) du jeu de données simuléastdsidus entre les spectres reconstruits et sgesitmulés

sont représentés a la Figure VI-6.

T T T T T
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—— Coups totaux
3000 | 1

2000 i
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Anomalie gamma

Somme des coups dans chaque spectre

-1000

0 500 1000 1500 2000 2500
Spectres

Figure VI-6. Comparaison de la somme des résidus dé la somme des coups totaux pour chaque spectiea
injection d’un spectre de®®Yi au niveau du spectre 131 (indiqué par une flechel.es canaux considérés pour les
différentes sommes sont [15 : 100].

Tandis que la présence de 'anomalie est noyéeldanariations d’'activité (tracé en vert), 'arsgydes résidus
fait clairement apparaitre 'anomalie gamma (repmé&e par une fleche).

Apres 'étude par simulation, la méthode développééé appliquée a un site réel.

b. Site 2 (site reel)

L'utilisation du site 2 (chapitre 1l) permet de timsla méthode sur un site réel. Les signaturestispes obtenues
sont présentées a la Figure VI-7, et sont compaxéeslles obtenues pour la simulation du site 1.effet,
contrairement au cas du site 1 qui est un siteléinhei site 2 ne posséde pas de signature spedgaiéférence
permettant de juger de la qualité des signaturestigles obtenues. Le nombre de coups dans les pics
d’absorption des spectres simulés ont été nornsaliséceux des spectres reconstruits pour facilider |

comparaison.
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Figure VI-7. Signatures spectrales dd*’Cs, “%K, 2% et 2*2Th obtenues par simulation Monte Carlo du site 1 epar

décomposition en valeurs singulieres des spectregsurés au site 2.

Les variations conjointes des activités’the) et de”**Th ne permettent pas leur séparation par cetteauétrre

qui explique que les deux signatures soient regresisur le méme spectre. La détermination des czanfes

spectrales fait apparaitre une différence entidescel et les spectres obtenus par modélisationitdul. Cette

différence est importante & basse énergie (en deshocanal 50, correspondant & 300 keV) polit'@s et le

“K et méme & moyenne énergie pour les spectres ssme&U et?**Th (canal 150). Cette différence provient

de la diffusion dans l'air et surtout dans la ne&rsol. La différence de diffusion des photons petamment

provenir de la composition de la matrice sol coatéria source (un sol de Beck (Beck, 1972) a éi& qn

compte pour la simulation), de sa densité, ou enderla distribution des radionucléides dans lelsométhode

permet donc de prendre en compte de maniére priésigghénomenes de diffusion dus aux caractérestiqu

sol et a la répartition des radionucléides. Lesatigres spectrales obtenues sur spectres simuiésitisées

afin d'ajuster les spectres mesurés. L'ajustemshitéalisé sur la région énergétique supérieui@okeéV. Pour

cet ajustement, des groupes de canaux sont coésidfin d’augmenter la statistique de comptageesnettre

I'utilisation de la méthode d'ajustement des moaxdrcarrés. Des exemples d’ajustement de spectres

caractéristiques de la diversité du jeu de dongséesprésentés a la Figure VI-8.
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Figure VI-8. Comparaison de spectres reconstruitstenesurés. Pour cette comparaison, les spectres oastruits sont
ajustés aux spectres mesurés a partir des pics d'strption se trouvant a haute énergie (utilisation ds canaux
supérieurs a 100 correspondant a 600 keV).

Que ce soit dans les zones les plus actives (pgedgenn taux de comptage important) ou les moitivex
(présentant un taux de comptage faible), I'ajustdrmies spectres mesurés, réalisé au niveau desixcana
supérieurs a 100, permet de reproduire précisélmdond de diffusion (canaux inférieurs a 100) (FiyVI-8)).

De plus, la qualité de cet ajustement ne dépenddpaks région spatiale considérée. L'analyse de&lué
(différence entre les spectres ajustés et mespegs)et d’évaluer la tendance de ces variationde@elalyse est
présentée a la Figure VI-9.

— somme_residus_fenetre
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Figure VI-9. Analyse des résidus de I'ajustement partir des signatures spectrales. Comparaison de Eomme de ces
résidus et de la somme des coups totaux pour chagsigectre du site mesuré. Les canaux considérés pdes
différentes sommes sont [15 : 100].
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La Figure VI-9 fait apparaitre une variation importe du taux de comptage d’un spectre a l'autre.soenmes
des taux de comptage entre les canaux [15 :106futt entre 350 coups/seconde et 4000 coups/secbes
spectres 5800 a 6861 traduisent I'élévation dasgitst des radionucléides d’'origine naturelle (zonangée en
bas a gauche de la cartographie présentée a laeFigtB). Les résidus sont en revanche insensialegs
variations. L'ajustement des spectres permet diagles résidus dont la valeur moyenne est procheéde
coups/seconde. Cette faible sensibilité des rédmees aux variations naturelles d’activité des oadcléides
dorigine naturelle et du®'Cs (historiquement présent), permet d’affirmer dee signatures spectrales
déterminées sont adaptées pour reconstruire deeregmiécise I'ensemble des spectres d'un site.alyae des
altitudes minimales et maximales de ce vol montoere celles-ci ont peu d'impact sur les résidusspectre
1 006 enregistré a une altitude de 89.0 métregxmmple présente un taux de résidus de 125 coupabie et
le spectre 5 203 enregistré a une altitude de Ifemprésente un taux de résidus de 11 coups/secGed deux

taux de résidus sont donc largement compris dadistidbution des résidus a 1 sigma (Figure VI-11).

Une anomalie gamma (spectre {8 contenant 1200 coups) a ensuite été insérée rsugpactre du jeu de
données initiales (spectre 317) permettant de jdgda capacité de I'analyse par résidus a perenetitiétection

d’'un radionucléide anthropique. Les résidus obtevex cette insertion sont présentés a la FigwEVI
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Figure VI-10. Comparaison de la somme des résidus @e la somme des coups totaux pour chaque spectes
présence d’une anomalie gammaii) au spectre 317 (indiquée par une fléche). Les canx considérés pour les
différentes sommes sont [15 : 100].

Comme pour le cas du site simulé, I'analyse du @encomptage a moyenne énergie (canaux 15 a 100) ne

permet pas de faire ressortir I'anomalie radiolagigLa présence de cette anomalie est au contdairement
mise en évidence par I'analyse des résidus. La&septation de la distribution de ces derniers pedappuyer

davantage cette détection (Figure VI-11).
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Figure VI-11. Distribution de la somme des résidugssus de I'ajustement des spectres mesurés a parties signatures
spectrales déterminées. Les canaux considérés poatte somme sont [15 : 100]. Cette distribution eshodélisée par
une gaussienne de parameétre p et

La distribution des résidus modélisée par une gamse fait apparaitre un biais dans I'estimation lde
moyenne. En effet, la moyenne de cette distribusitrouve a 45 coups/seconde (au lieu de 0 cagoside).
Ce biais est relativement faible en comparaisotadeariation des taux de comptage (variation malenuze
3650 coups/seconde des taux de comptage totaug ksrcanaux [15:100]). Ce biais indique une sous
estimation du fond de diffusion. Cette sous-estiomapeut provenir d’'une mauvaise définition desmatgres
spectrales par radionucléide ou alors d’une maewssimation de la contribution de chacun des radigides.
L’étude du taux de comptage dans le pic?diil montre que celui-ci se retrouve & de nombreuspsises
inférieur a 10 coups/seconde. L'utilisation d’'unéthode d’ajustement par les moindres carrés swogsnes
des coups dans les pics d’absorption tend ainsnamiser Iégerement les taux du comptage réellemesgent.
En effet, la statistique de la somme des taux deptage ne suit pas une loi normale mais une I&talsson, ce
qui entraine que le mode (la valeur la plus souwedeénue) est différent de la moyenne. L'utilisatibune
méthode plus adaptée a ce type de statistique, égaiement plus gourmande en temps de calcul (géocé
itératif par estimation du maximum de vraisemblamEa exemple) peut permettre de résoudre ce pneblé
Une autre solution pour atténuer les fluctuatiamsla somme des résidus peut étre de réduire learsrlors de

I'ajustement des signatures spectrales.

3 Discussion des résultats

La méthode développée dans ce chapitre tend apingr des nombreuses mesures des différents citiés
réaliser dans le but de déterminer les signat@@®logiques des radionucléides d’'origines natese{NORM)
ou présents de maniére historiqd&ds) pour chaque site. L'objectif est d’obtenir Ignature spectrale de
chaque radionucléide, propre aux caractéristiquas site spécifique. En effet, la distribution voligue des

radionucléides dans le sol entraine une atténudgsrphotons gamma et génére un fond de diffusipoitant
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a basses et moyenne énergie (< 500-600 keV). Lmorapic de pleine absorption sur fond de diffusésolue
en fonction des matériaux composant le sol. Urgeahitique ne présentera pas la méme atténuatiom gol
argileux. Les caractéristiques géologiques durgtient ainsi fortement sur la signature des radgitdides les

rendant propres a chaque site

La méthode présentée a pour but de déterminegitatire des radionucléides pour chaque site emiint les
données « dormantes » du CEA. Ainsi les survolésisaces derniéres années ont été utilisées afprehdre
en compte les caractéristiques géologiques des site

La définition de ces signatures permet alors, &irpdiun ajustement a hautes énergies (> 600 kedg) gpbectres
mesurés (au templ par les signatures déterminées au tefypsd’'étudier toute variation significative du taux

de comptage a moyenne énergie par rapport a kapesit réalisé (analyse des résidus).

La qualité des signatures spectrales déterminéegabdée par les faibles valeurs moyennes desluéspar
rapport au taux de comptage considéré pour la gagegétique [90 : 600] keV :
e (-5 £ 3) coups/seconde & Pour un site simulé (le taux de comptage moyers darméme région
énergétique est de 2 058 coups/seconde)
* (45 £ 2) coups/seconde & Pour un site réel (le taux de comptage moyen dan®méme région
énergétique est de 1 921 coups/seconde).
Ces moyennes représentent respectivement 0.3 %} &b 2lu taux comptage moyen des spectres simulés et
mesurés.
La variation des résidus permet également d’estieseseuils de détection théoriques d’anomalie avedgsque
de 1%o pour les différents sites :
e 355 coups/seconde pour un site simulé ;

» 438 coups/seconde pour un site réel ;

Ces seuils sont obtenus en considérant une lange gl spectre (domaine énergétique allant deed0 &
600 keV) contrairement a certaines méthodes, plassiques, n'utilisant que le pic de pleine d’apsion.
L'utilisation d’'un large domaine énergétique permigisi d'utiliser le fond de diffusion (trés intenpar rapport
au pic d’absorption) pour la détection d’anomalie.

De nombreux tests doivent encore étre réalisés ppuvuver la méthode dans I'ensemble des conditions
d’'application possible. Le premier consiste a apm les signatures spectrales déterminées auxresesu
expérimentales du méme site survolé a un inJtaf.

L'analyse de l'allure des résidus peut permettreléierminer le cas échéant, qualitativement dangremier
temps, de quel radionucléide provient 'anomalitutilisation de la simulation Monte Carlo peut eitsétre
utilisée pour remonter a I'activité du radionuckid_es variations d’altitudes dans les plages balément
rencontrées avec le systeme HELINUC n’entrainerg pa dysfonctionnement de la méthode. L'effet des
conditions météorologiques (concentration de ra@bule I'état des sols (notamment 'humidité de dmsiers)

reste cependant a caractériser.
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La méthode développée peut trouver de nombreusdEamons dans les domaines de la géologie. Letde
différents sites permettrait une étude statistiqada signature des radionucléides. Cette étudpléew des
carottages du sol pourrait permettre, a partir @’'base de données, de déterminer le type de gohetion de

la signature radiologique. L’étude de la migrattan™*'Cs dans le sol pourrait également étre effectugerér

de ce type de méthode.

La détection de contamination surfacique, ne poupas étre usuellement discriminée des NORM (pamge

le %% et ses descendants) ou'd(Cs présents de maniére historique, est égalemeisageable. En effet, la
différence de signature entre les radionucléidéseptts dans le sol (possédant un fond de diffusiportant),

et les radionucléides présents en surface (darapleort pic/fond de diffusion est bien plus impatjgpourrait
étre exploitée par cette méthode. Dans le cas eherche d&®U, I'ajustement & haute énergie du pic a 1 760
keV du?Bi provenant a la fois du sol et de la surface dl) entrainerait un fond de diffusion ajusté trés
différent du fond de diffusion réellement mesugai mettrait en avant la détection d’un radiodiatd présent

de maniére non naturelle.

Conclusion

Une méthode innovante et performante de détectamochalies a été développée au cours de cette. thedle-

ci se base sur I'estimation des signatures deérdiffs radionucléides naturels NORM ou présentsai@ere
historique £3'Cs). Cette méthode propose une nouvelle utilisatemmesures aéroportées réalisées au cours des
vingt derniéres années par le CEA. Elle permetilttat 'ensemble des mesures aéroportées réaliafes
d’améliorer la prise en compte du fond de diffusairainsi la détection d’anomalies. En plus de gdina la

détection d’'anomalies gamma, la méthode présertdeétre utilisée a des fins d’analyse géologigiesssols.
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Conclusion et perspectives

La spectrométrie gamma est une technique d’'analys&aire trés répandue pour identifier et quamtifes
radionucléides en présence a partir de leurs énisggamma respectives. La spectrométrie gamma stans
mode aéroporté permet la caractérisation radiol@gid’'un site en un temps relativement court tout en
s'affranchissant des problémes d’accessibilité @lu lsa réalisation des mesures aéroportées repasers
compromis entre la vitesse de vol, le temps d'aition des spectres et la résolution spatiale éésite temps
d’acquisition court des spectres (généralement cbrate) permet d’avoir une bonne résolution spatiale
détriment d’'une statistique de comptage faible. llestuations statistiques importantes ainsi engéesl dans
les spectres mesurés nécessitent de mettre en géecenéthodes d’'analyse avancées afin d’améliarer |

précision des résultats.

Cette thése s'inscrit dans le cadre du développeowmninu des méthodes d’analyse utilisées en spaétrie
gamma aéroportée avec le systeme HELINUC. Le premaieail mené a consisté a définir I'orientaticdngrale

de cette thése. La définition de cette orientatiaconduit a une rupture conceptuelle de I'analyse spectres
par rapport aux méthodes utilisées jusqu'alors &A C lI'analyse ne repose plus sur une considération
individuelle et séquentielle des mesures aéropgrt@ais sur une considération globale et simultaleéeelles-

ci. Cette approche globale de I'analyse a entriinifisation de méthodes statistiques multivariéppliquées a
'ensemble des spectres. Le développement de rlesveléthodes a alors été organisé suivant trois dre
travail correspondants a différents domaines émerges du spectre et différentes applications (me&esu
environnementale, quantification de radionucléiddmsse énergie et détection d'anomalies gammayarme
énergie).

L'étude détaillée des performances et des limitepplication de méthodes statistiques par rappox a
méthodes numériques pour la détection et la quigatiin des radionucléides d’origine naturelle etdCs a
permis de valider la méthode de filtrage statistigélectionnée pour I'analyse des mesures aéregaddélisées
avec le systeme HELINUC. La transposition de cefttalyse a basse énergie a permis le développeree d
méthode innovante mélant analyse statistique eysmanumérique. Cette méthode a montré sa capacité
détecter du*’Am de faible activité. La détermination des signesuspectrales caractéristiques de I'état
radiologique du site a partir d'une analyse statigt a finalement permis une définition précisefaiod de
diffusion a moyenne énergie des sites considérésl'alisence d’émetteur gamma anthropique. Cette
modeélisation est a la base d’'une méthode d'anabysiele de I'ensemble du spectre a moyenne éneagiela

détection d’'une anomalie gamma.

L’étude détaillée du systéme de spectrométrie gamnaportée HELINUC et la modélisation Monte Catéo
celui-ci a entrainé la création de deux outilsis#s pour I'étude et le développement de nouvefiéthodes de

détection et de quantification des radionucléides :

1) la simulation compléte et représentative d'un sitel pour tester les méthodes avec la connaissance

précise des radionucléides en présence, de lavité@et de leurs formes spectrales.
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2) la correction et I'amélioration d’une applicatioarmettant I'insertion de contaminations radiologisju

représentatives d’'une réelle contamination.

Comparaison des méthodes de filtrage

L'étude bibliographique détaillée des différentestinodes d'analyse utilisées en spectrométrie gamma
aéroportée a permis d’'identifier une méthode adaptia suppression des fluctuations statistiql@snéthode
NASVD. Cette étude bibliographique a donné lieu rie &tude des performances de cette méthode de
suppression des fluctuations statistiques et ungacaison avec des méthodes de suppression phasigelas en
termes de détection et de quantification des ramiéides. Cette étude a montré que la suppressisn d
fluctuations statistiques par la méthode NASVD pettait de diminuer de 50 % l'erreur sur 'estimatide
I'activité du’*'Cs lorsqu’elle était couplée & une méthode degrieméecommandée par 'AIEA), ainsi qu’une
augmentation de la détection des radionucléidesepté de maniére étendue. Par contre, I'étude aemis
évidence des limites quant a la détection de raiéides présents de maniére moins étendue (casuwlees
ponctuelles). Les résultats obtenus dans cette iprenpartie ont permis une meilleure compréhensian
fonctionnement de la méthode avec une analyse @mllition des spectres débruités. Ces résultats ont
également permis de mettre en avant I'apport de ogéthode statistique de suppression des fluonmé basse

énergie dans le cas d'une contamination étendue.

Développement d’'une analyse dédiée a la mesursse lgmergie (AJAM T1)

Le >Am est un descendant dtiPu, ce qui permet, sous certaines conditions, detifier le**'Pu a partir de
l'activité de®*Am déterminée. Ainsi, en cas d’accident intéreskafiéfense, la signature 4tfAm s'ajoutera
au spectre de bruit de fond radiologique mesurén Bie I'énergie d’émission dtfAm soit faible, cet émetteur
reste I'un des émetteurs gamma détectables errepettie gamma aéroportée lors de ce type d’actidaia
est di au rapport d’'embranchement relativemengélev’émission gamma de 60 keV (environ 36%).

Les incidents ou accidents intéressant la Défersent entrainer une contamination étendué*&xm. La
détection et la quantification des zones contamsing&cessitent ainsi une méthode d’analyse permettan
détecter et de quantifier de maniere précise untanunation de faible activité.

L’étude des performances des techniques de filteageermis de démontrer que l'utilisation d’'une noél
statistique était adaptée a une contamination aterida méthode NASVD a été utilisée afin de superitas
fluctuations statistiques. Il a été démontré quelisation d’'une telle méthode n’entrainait paspgete du signal
de?*Am. Une fonction numérique prenant en compte leimtians d’altitude permet alors de supprimer ledfo
de diffusion pour isoler le signal d&Am. L'estimation des activités d8'Am en présence est réalisée a partir
d’'une bibliothéque de spectres obtenus par sinould#lonte Carlo d’interaction rayonnement-matiérgadidée
par des mesures expérimentales.

Les performances de la suppression du fond desibifiuapres filtrage des fluctuations statistiquetsé®é mises
en évidence, ainsi que l'insensibilité des réssiltaitenus face aux variations d’altitudes (inséligibque ne
présentent pas, ou dans une moindre mesure, lé®dest usuelles). La validation de 'ensemble dadshode
a été obtenue a partir de I'analyse d’un site eésdint contaminé. Cette méthode a été comparée déthede

de référence et aux mesures ponctuelles réaliséeiseau du sol. Les trés bons résultats obtemisespaccord
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avec les mesures au sol et permettent de détestéaibles contaminations éHAm de maniére beaucoup plus

précise que la méthode de référence utilisée jasups’ par le CEA.

Détection d’anomalie

Le systeme HELINUC réalise des mesures gamma adégsodepuis plus de 20 ans ce qui lui a permis de
couvrir un nombre de sites trés important. L’enslendes sites civils ou militaires a vocation nutkédait en
France I'objet de plans de surveillance particalieur imposant de justifier de I'absence d'impactiologique
de leurs activités sur I'environnement proche de kte. Les radionucléides recherchés émettenphetons
gamma aux énergies inférieures a 1 500 keV, vo@menaux énergies inférieures a 600 keV pour la ritéjde
ces radionucléides. A ces énergies, les pics diptien sont trés atténués, la majorité du signat@evant alors
localisée dans la région énergétique ou le fondiffiesion est le plus intense. Les méthodes bas@egiement
sur la recherche des pics d’absorption éprouvest des difficultés a détecter la présence deamtismucléides.
Une méthode permettant de prendre en compte liialié§ du spectre a été développée afin d’amélitaer
détection de ces radionucléides. Cette méthodeseepar une analyse statistique des spectres mesnrés
s'appuyant sur les variations d’activité des radiéides d’origine naturelle et d&'Cs, afin d’en extraire leur
signature spectrale sur I'ensemble du spectree @edthode, testée sur données simulées, a mortebaaité a
reproduire de maniére trés précise les signatuesdidférents radionucléides considérés sur I'ebéerde la
gamme en énergie. Son étude sur données réelgaarient montré qu’elle permettait d’obtenir degpatures
spectrales pouvant caractériser I'ensemble dedrspetune méme campagne de mesure de maniereqreéci
Lors d'un second survol, les signatures spectrdéterminées lors d'un précédent survol sont ajastiex
spectres mesurés aux énergies supérieures a 600 kanalyse des résidus entre spectre mesuré etrepe
ajusté permet alors la détection d’'anomalies gamma.

L'utilisation d'une telle méthode permet d’augmenta quantité d'information du signal utilisée pola
détection. Dans le cas traité dth, le rapport du signal d’un facteur 5 permettrait théorie d’améliorer
sensiblement les seuils de détection par rappouné méthode reposant sur la seule détection du pic

d’absorption.

L'étude de la méthode NASVD a permis I'amélioratim I'estimation des radionucléides a haute éneR&ge
transposition a basse énergie couplée a I'utibsati’une bibliotheéque de spectres a montré sa @@padétecter
les faibles activités d&'Am. Enfin la méthode de détermination des signatsectrales des radionucléides
d’origine naturelle proposée a permis le développ#nd’'une méthode de détection des anomalies gainma

moyenne énergie.
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Perspectives :

Cette thése a été consacrée au développement dmdestde détection et de quantification innovantes
exploitant au mieux, non seulement la maniere demtmesures sont enregistrées en spectrométrie gamm
aéroportée (a travers l'analyse statistique muited, mais également le nombre important de mesdég

réalisées par le CEA.

Pour les mesures avec un systeme de spectrométneng aéroportée, de nombreuses perspectives sont

envisageables :

La méthode de détection Gt/Am (AJAM T1) a été adaptée pour permettre unesatiion en temps réel (travail
non présenté dans cette thése). L'idée est d’apglitp méthode NASVD sur un nombre de spectreseiast
(une cinquantaine) de maniére glissante. Ainsplectre mesuré a I'instafitse trouve groupé avec les spectres

enregistrés précédemment, et bénéficie ainsi dedimble de la statistique de comptage.

L’augmentation du nombre de canaux sur lesquels cmiés les spectres est également une améliortion
cours de réalisation (passage de 512 a 1024 canaexjjui permettrait d'utiliser d’avantage de psint
d’'ajustement a la fois pour la fonction mathématige suppression du fond de diffusion mais égalepaunr la

déconvolution du signal d8’Am. La précision des résultats obtenus avec ldouét présentée en serait alors

améliorée.

La prise en compte des mouvements de I'hélicoptémdu relief topographique peut également étre pisie
intéressante afin d’améliorer la précision desltésu(Minty B., 2015), car elle permet de prenelnecompte les

variations d’angle solide lors des mesure aéropsrté

L'utilisation de la méthode de détermination degnatures spectrales présentées au chapitre Vie#istqui
présente le plus de perspectives d'évolution. @ellpeut étre employée dans le cadre d’'une contam
surfacique a basse énergie afin d’en extrairegaasure du radionucléide en question. En effefalaation des
activités de la contamination totalement décorréiéda variation des radionucléides d’origine neitarpermet
d’isoler la signature spectrale du radionucléidpiantifier (par exemple f¢’Am). Cette signature spectrale sera
alors utilisée comme spectre de référence pougétaction des régions spatiales contaminée$'Aam. Cette
méthode est également transposable aux contantisaicec d’autres radionucléidéd'i( par exemple). Cette
recherche sera facilitée si le radionucléide a esgtter posséde une énergie maximale d’émission gamm

inférieure & celle di#'Cs.
La méthode proposée peut également étre utilisée ldacadre d'autres applications.

La réalisation de simulations Monte Carlo d'inteéi@e des rayonnements avec la matiere peut pemmettr
d’'obtenir I'activité équivalente de chacune desatgres spectrales en faisant varier dans la siioojaes
paramétres de la distribution §iCs dans le sol (migration d&/Cs dans le sol avec le temps) ou la matrice du
sol (type de sol et sa densité). Cette détermingimurrait alors étre utilisée pour améliorer légsion de la
quantification du**’Cs dans le cadre de mesures environnementalesgaement a des fins de caractérisation

géologique.
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Enfin, 'avantage de cette méthode est qu'elle pre utilisée lors de la recherche d'un radioridelénon
présent de maniére naturelle ou historique maia dfie source égarée ou a une contamination (exéfps.
En effet, la signature entre ¥¥Cs présent depuis plusieurs années et qui a méae lés sols est différente de

celle du**'Cs déposé en surface d’'ou l'intérét d’étudier exdloiter les différences de profils spectraux.

Les travaux exposés dans cette thése peuventrfinates’appliquer a d’autres moyens de mesure n®obilea
des mesures fixes réalisées a différents endrdita chéme site. La variation d’activités des mesures
environnementales réalisées avec un détecteur piowgra permettre la création des signatures spestra
représentatives du sol. Dés lors, la rechercheodecs de trés faible activité mais répartie de dm@nétendue

pourra étre envisagée.
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Résumé

Depuis le début des années 1980, le Commissaliahérgie Atomique développe et met en ceuvre uresys
de spectrométrie gamma aéroportée, appelé HELINUCe systéme, composé de détecteurs Nal(Tl) d'un
volume de 16 L, est utilisé afin d'établir un étls lieux radiologique des sites survolés. Lescipales
missions du systeme HELINUC consistent en la réadia de contrbles environnementaux, l'interventen
situation de crise et la recherche de sources pelhes. La réalisation de ces missions nécessite le

développement de méthodes d’analyse adaptées.

L’approche considérée dans cette thése reposensuupture conceptuelle de I'analyse des spectesapport
aux méthodes utilisées jusqu’alors au CEA : I'asalye repose plus sur une considération indivieluetl
séquentielle des mesures aéroportées, mais swousiération globale et simultanée de celles-ci.

L'étude et le développement de méthodes statistiqdaptées a la quantification des radionucléidasels et
du **'Cs (de 600 keV & 3 MeV), a l'estimation de la camitmtion en**Am (basse énergie, inférieure a
100 keV) en cas de crise radiologique et la détedaie sources ponctuelles (moyenne énergie, edtréelV et
600 keV) permettent d’améliorer la précision s #&tivités déterminées en vol et la détectionaleces de

faibles activités.

Mots clés :Spectrométrie gamma aéroportée, analyse speatréthpdes statistiques, simulations Monte Carlo.

Abstract

Since the beginning of 1980’s, the CEA has beereldging an airborne gamma spectrometry (AGS) system
called HELINUC™ using large volume (16 L) Nal(Tl) detectors. HELIN is used to produce radioactivity
mapping of the soil. The different missions of HELIC are environmental control of radioactivity, rear
emergency response and research of orphan sodittesontinuous development of analysis methodbkas t

required.

The approach considered in this thesis is baseal @onceptual break from the analysis of spectrapened to
the methods used at the CEA until now: the analyses not rely on an individual and sequential waration
of airborne measurements, but on an overall andls&meous consideration of them.

The study and development of statistical methodsHe quantification of natural radionuclides dftCs (from
600 keV to 3 MeV), for the estimation 6% 'Am contamination (low energy, inferior to 100 keM) case of
radiological emergency and for the detection oharpsources (medium energy, between 100 keV an&&@p

improve the accuracy of activities estimation astedtion of low activities sources.

Keywords : Airborne gamma spectrometry, spectral analysaissical methods, Monte Carlo simulations.



