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Introduction

Selon la définition du Vocabulaire International de Métrologie [1], la métrologie est la
« science des mesurages et ses applications ». Elle est coordonnée au niveau international
par le Bureau International des Poids et Mesures (BIPM), installé a Paris, qui a pour mission
« d’assurer 'unification mondiale des mesures physiques et d’assurer leur tragabilité au Systeme
international d’unités (SI) » [2]. La métrologie internationale est divisée en plusieurs organisa-
tions régionales associant de nombreux laboratoires nationaux de métrologie. Ces organisations
assument un grand nombre de missions différentes, dont l'organisation d’intercomparaisons
pour le maintien des références. L’organisation régionale regroupant les laboratoires nationaux
de métrologie en Europe est I'European Association of Metrology Institutes (EURAMET) [3].
En France, en 1949 est créé la SMR (Section de Mesure des Radioéléments) dans le contexte
du premier réacteur expérimental francais Zoé, au fort de Chétillon, qui sera ensuite désigné
comme le Laboratoire de Mesure des Radioéléments puis le Laboratoire de Métrologie des
Rayonnements Ionisants (LMRI). En 1969, sous I'impulsion du Bureau National de Métrologie
(BNM), le LMRI, du Commissariat & I'Energie Atomique est désigné comme laboratoire natio-
nal dans le domaine des rayonnements ionisants. En 1999, le LMRI change d’identité au sein
du CEA, et devient le Laboratoire National Henri Becquerel (LNHB) [4]. Le 25 janvier 2005, le
Laboratoire National de métrologie et d’Essais (LNE) remplace le BNM [5]; il a pour réle de
coordonner et piloter la métrologie francaise et fédere ainsi neuf laboratoires, dont le LNHB.
La principale mission confiée a ce dernier est la réalisation de références dans le domaine des
rayonnements ionisants. Le périmetre du LNHB inclut les mesures de radioactivité (activité de
sources radioactives exprimée en becquerel ou autres unités dérivant du becquerel), de débit
d’émission de source neutronique (en s71) et la dosimétrie des photons et particules chargées :
la dose absorbée et le kerma dans l’air, ainsi que les équivalents de dose respectivement ex-
primés en gray (Gy) et sievert (Sv). Le Laboratoire de Métrologie de ’Activité (LMA) est en
charge de la métrologie primaire pour la mesure d’activité et du transfert des références vers les
laboratoires d’étalonnage secondaires et les utilisateurs des domaines d’application tels que : la
médecine nucléaire, l'industrie nucléaire ou la surveillance de 1’environnement. Les ressources
du LMA incluent la préparation de sources radioactives et la réalisation de mesures primaires
ainsi que secondaires qui sont adaptées aux différents états physiques que peuvent revétir les
radionucléides, a leur période radioactive et a leur schéma de désintégration. Le LNHB a pour
mission de répondre aux besoins des utilisateurs, en particulier en termes de données de désinté-
grations. C’est le role de la Cellule de Données Fondamentales qui est en charge de 1’évaluation
de données nucléaires et atomiques associées a la désintégration des radionucléides ainsi que de
leur publication.

L’interaction des neutrons avec la matiere n’est pas sans effet sur celle-ci, ses propriétés ayant
tendance a étre modifiées sous un bombardement d’une source intense de ces particules. Lors



d’une réaction de fission nucléaire, des neutrons sont émis et, dans le cas de réactions en
chaine, comme dans le coeur des réacteurs nucléaires, cette émission peut étre tres intense [6].
Par exemple, les propriétés des matériaux de la cuve d’un réacteur évoluent sous l'effet de I'ir-
radiation des neutrons. Ainsi, deés la construction des premiers réacteurs, les neutrons ont fait
I'objet de mesures visant a estimer leur population au cours des divergences. Dans le cas du parc
des centrales nucléaires francais, leur suivi est effectué par dosimétrie en réacteur, qui consiste
a évaluer le flux de neutrons dans le coeur du réacteur. Plus les neutrons ont une énergie élevée
et plus les dommages sur les matériaux sont importants. Depuis plus d’une trentaine d’années,
le seuil de 1 MeV a été retenu pour désigner I’énergie a partir de laquelle les dégats sont les plus
élevés. Depuis, de nombreuses méthodes permettent de remonter efficacement au flux neutro-
nique d’énergie supérieure a 1 MeV, et de plus en plus pour des énergies inférieures a ce seuil.
Ainsi, actuellement, de nombreux moyens permettent d’évaluer le spectre neutronique dans le
domaine d’énergie des neutrons thermiques et rapides [7]. Par contre, ce n’est pas le cas des
neutrons situés dans le domaine d’énergie épithermique (situés entre le domaine thermique et ra-
pide) [8]. Les différentes techniques de mesure peuvent étre classées en trois grandes catégories :

— Détection neutronique en ligne : I'information est enregistrée directement, par exemple
avec une chambre a fission ;

— Détection neutronique par activation : I'information est obtenue par des mesures consé-
cutives a l'irradiation ;

— Détection neutronique par des méthodes alternatives.

La cas de la détection neutronique par activation consiste a insérer une cible métallique dans un
emplacement du réacteur qui regoit un certain flux neutronique durant un temps d’irradiation
défini. Cette cible est appelée « dosimetre » et celui-ci est constitué de métaux de treés grande
pureté ou d’alliages dont la composition est parfaitement connue. La forme des dosimetres
est plus généralement celle d'un fil ou d’un disque. La réponse d'un dosimetre au flux de
neutrons est choisie selon sa composition et correspond a une région d’énergie bien définie,
qui dépend de la section efficace d’interaction. Ces dosimetres sont utilisés soit dans le but
de comparer les résultats avec un code de calcul d’activation, soit pour reconstruire le spectre
neutronique correspondant a ’emplacement du dosimetre. Dans le cas d'un réacteur du parc
nucléaire frangais, réacteurs de puissance (EDF) ou de recherche (OSIRIS par exemple), les
dosimetres sont envoyés au Laboratoire de Dosimétrie, Capteurs et Instrumentation (LDCI,
CEA/DER) pour les mesures ainsi que l'interprétation des résultats. Le tableau 1 présente
un ensemble de matériaux couramment utilisés en dosimétrie en réacteur, avec les réactions
d’intéréts correspondantes. Consécutivement a l'irradiation, les dosimetres sont radioactifs et la
valeur d’activité permet de remonter aux informations du spectre neutronique, mesure effectuée
le plus souvent par spectrométrie X et . La valeur de l'activité A (en Bq) d’un dosimetre est
relié au débit de fluence neutronique ® (cm™2.s71) par la relation suivante [9] :

A(t = tirrad + trefroid) — NO o® (1 . e—)\tiwad) e—)\trefroid (1)

ol o est la section efficace microscopique de la réaction d’intérét, Ny le nombre de noyaux de
I'isotope dans la cible, A la constante radioactive du radioisotope activé, t;.,q.q la durée de I'ir-
radiation et t,¢fr0iq €st la durée qui s’écoule entre la fin de I'irradiation et le début des mesures
(temps de refroidissement).
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Les dosimetres niobium et rhodium sont tres importants pour la dosimétrie en réacteur [10], [11]
et [12] : le niobium fournit des informations sur les neutrons a partir de 1,2 MeV, énergie a
laquelle les neutrons provoquent le plus de dégats sur les matériaux, et les dosimetres rhodium
sont actuellement les seuls capables de fournir des informations sur les neutrons dont 1’énergie
est située vers la fin du domaine épithermique (seuil a environ 0,7 MeV).

Alors que I'ensemble des dosimetres peuvent étre mesurés par spectrométrie v classique, la
mesure des dosimetres niobium et rhodium s’effectue par spectrométrie de photons de basse
énergie, plus complexe que la premiére. En effet, le *"Nb et le '®"Rh possédent des émis-
sions photoniques dont I’énergie est comprise entre 16 et 23 keV. Actuellement, leurs activités
sont fournies avec des incertitudes supérieures a 6 % (a k=2). De plus, les résultats expérimen-
taux obtenus a partir des dosimetres rhodium présentent des écarts relatifs d’environ 8 % en
moyenne par rapport aux calculs des codes de neutronique et, que ce soit I'expérimental ou les
simulations, dans les deux cas les résultats sont obtenus avec de grandes incertitudes (> 8 % a
k=2) [13].

C’est dans ce contexte que le LDCI a engagé une collaboration avec le LNHB avec comme
objectif principal d’améliorer la méthode de mesure d’échantillons solides émetteurs de rayons
X, qui est 'objet de cette these. Les trois premiers chapitres de ce mémoire sont consacrés
a la partie théorique en rappelant les différents processus liés a la radioactivité, l'interaction
photon-matiere, les différentes informations liées a la spectrométrie de photons, I'interaction
neutron-matiere ainsi que les particularités liées aux mesures d’activité des dosimetres nio-
bium et rhodium, rappels permettant une compréhension optimale de la suite du mémoire.
Le chapitre 4 présente les dispositifs expérimentaux et détaille I’étalonnage des détecteurs qui
constitue une étape clé pour I'analyse des résultats expérimentaux. Les facteurs de corrections
inhérents aux mesures des dosimetres sont présentés dans le chapitre 5. Le sixieme chapitre
présente ’ensemble des mesures expérimentales avec les résultats pour les facteurs correctifs
pour les mesures de niobium et les données du schéma de désintégration du '**"Rh, ainsi que
quelques informations supplémentaires obtenues pour le '“Pd. Ce manuscrit se termine avec
un chapitre de conclusions et de perspectives.
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Matériau du .. A Domaine Période du
dosimetre Réaction d'intérét d’énergie radioisotope
Au 7 Au(n,y)® Au th 4 épith 2,7d
Co *Co(n,y)*Co th + épith 5,27 a
Ag WAgny) " Ag th + épith 2498 d

In BIn(n,y)"*"In th + épith 54,3 min
Sn T7Sn(n,n)™™Sn | > 0,3 MeV 13,6 d
Rh TBRh(n,n)"™"Rh | >0,7MeV | 56,115 min
Nb BNb(n,n)”"Nb | > 1,0 MeV 16,12 a
In BIn(n,n’) " In > 1,1 MeV 4,5 h

Ni »®Ni(n,p)”*Co > 2,1 MeV 71d
Fe *Fe(n,p)**Mn > 2,3 MeV 312 d
Zn 5Zn(n,p)**Cu > 2,8 MeV 12,7 h
Ti Ti(n,p)*Sc > 3,7 MeV 83,8 d
Cu % Cu(n,a)®Co > 4,7 MeV 5,27 a
Fe *Fe(n,p)”*Mn > 5,4 MeV 2,6 h
Ti BTi(n,p)™Sc > 5,9 MeV 43,6 h
Al ZTAl(n,0)** Na > 6,4 MeV 15 h
Mg *Mg(n,p)**Na > 6,5 MeV 15 h
\ "IV (n,0)®Sc > 11,4 MeV 43,6 h

Tableau 1 — Liste de dosimetres couramment utilisés ainsi que leur sensibilité énergétique aux
neutrons [14]

12



Chapitre 1

Processus radioactifs et interactions
photon-matiere

Lors de la mesure de radioactivité, il est impossible de mesurer directement la désintégration
d’un radionucléide. Ce sont les interactions, dans le détecteur, des particules émises lors de
la désintégration qui permettent d’évaluer le niveau de radioactivité. Pendant la mesure, un
certain nombre de photons sont émis par le radionucléide et seulement une fraction du nombre
total d’entre eux interagit dans le détecteur. Le principe de la spectrométrie de photons est
d’interpréter le résultat de ces interactions pour remonter a la valeur d’activité de la source, a
I’aide notamment des données des schémas de désintégration propre a chaque radionucléide. Ce
chapitre présente un rappel sur les définitions des différents phénomenes liés a la désintégration
radioactive et aux interactions photon-matiere.

1.1 Décroissance radioactive et relaxation atomique

Suite a la désintégration d’'un radionucléide, le processus s’accompagne de I’émission d’au
moins une particule primaire et 'atome se retrouve la plupart du temps dans un état excité.
Plusieurs processus sont alors possibles pour lui permettre d’atteindre un état plus stable. De
méme, le cortege électronique se retrouve dans un état instable. Il s’ensuit alors une cascade de
désexcitations lors du processus de relaxation atomique.

1.1.1 Modes de désintégration

Sont présentés ici les principaux modes de désintégration radioactive «, [ et par capture
électronique, . Il en existe d’autres comme la fission spontanée, I’émission de neutrons ou de
protons, la désintégration double 3, etc. Cependant, ces modes de désintégration n’ont pas été
rencontrés dans le cadre de ce travail de these et ne seront donc pas développés ici.

Désintégration o

Ce type de désintégration se rencontre tres majoritairement dans le cas des éléments lourds
et se caractérise par I’émission d’une particule «, un noyau d’hélium-4. Lors de cette désinté-
gration, le numéro atomique Z du nucléide pere diminue de 2 et son nombre de masse A de
4

27X = 55Y +a (1.1)
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Ou X est le nucléide pere et Y le nucléide fils. La quasi-totalité de 1’énergie de réaction est
emportée par la particule «, le reste correspondant a 1’énergie du niveau excité (dans le cas
ou le nucléide fils est dans un état d’énergie supérieure a ’état fondamental) et a ’énergie du
noyau de recul, qui est généralement aux environs de 300 keV.

Désintégration [

Il s’agit de la forme de désintégration la plus courante. C’est une transition isobarique :
le numéro atomique Z de I’élément change mais le nombre de masse A est conservé. Lors de
cette désintégration, un électron (désintégration S~) ou un positron (désintégration 1) est
émis ainsi qu’un anti-neutrino ou un neutrino, respectivement. L’énergie de la transition [ est
partagée entre 1’électron (ou positron), anti-neutrino (ou neutrino) et le noyau de recul (tres
faible cependant) ce qui conduit a un spectre continu d’émission 5 dont la forme dépend de la
nature de la transition.

Désintégration = : Il s’agit du type de désintégration ot un électron et un anti-neutrino
sont émis, avec une transformation du noyau :

X =AY+ 87 +7 (1.2)
Ou 7 désigne I'anti-neutrino.

Désintégration S+ : Lors de cette désintégration un positron et un neutrino sont émis :
22X =, AY + 8T v (1.3)

Ou v désigne le neutrino. La désintégration ST ne peut avoir lieu que si I'énergie de réaction
@ est supérieure a 1,022 MeV. Elle est toujours en compétition avec la capture électronique.

Classification des transitions 3 : Le spectre d’émission des particules 5 dépend de la na-
ture de la transition : Permise (en anglais Allowed), Interdite unique (Forbidden unique) ou
Interdite non-unique (Forbidden non-unique). La nature de la transition est déterminée par
deux parametres :

— La différence entre les nombres quantiques du moment angulaire total de I’état initial .J;
et final J; du noyau : AJ = |J; — J¢|;

— Le changement de parité entre 1’état initial 7; et final 7y : m7s, qui équivaut a +1 si la
parité reste inchangée et —1 s’il y a changement de parité lors de la décroissance.

Les transitions sont classifiées comme détaillé dans le tableau 1.1.

Capture électronique ¢

Contrairement & la désintégration ST, la capture électronique n’est pas une réaction a seuil,
elle peut se produire quelle que soit 1’énergie de réaction. Dans ce processus, c¢’est un électron
d’une des couches internes de I'atome, la couche K le plus souvent, qui est capturé par le noyau :

IX+e = ,9Y +v (1.4)
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Nature de la transition | Ordre d’interdiction | AJ Ty
Permise 0 0,1 +1
Interdite unique 1 +2 -1
2 +1
3 -1
4 +1

(AJ-1) >1 | (-1)At
Interdite non-unique 1 0,1 -1
2 2 +1
3 3 -1
4 4 +1

AJ >1| (-1)8/

Tableau 1.1 — Classification des transitions § [15]

On note Py, la probabilité de capture d’un électron dans la couche X (ou X = K, L, M,
etc.). Dans le cas de cette désintégration, I’émission du neutrino est mono-énergétique. A la
suite de la transition, une lacune est créée dans une couche électronique. Il s’ensuit alors une
émission de rayons X et/ou d’électrons Auger dont les mécanismes seront expliqués dans la
section 1.1.3.

1.1.2 Transition v

Le spectre du rayonnement électromagnétique est conventionnellement découpé en plusieurs
types d’ondes électromagnétiques dont la distinction se fait majoritairement selon I’énergie, ou
la longueur d’onde, ou la fréquence de 'onde (photon) : ondes radio, micro-ondes, infrarouges,
etc. Dans le domaine des hautes énergies, les photons sont nommés rayonnements X ou vy dont
la distinction se fait non pas a partir de I’énergie mais a partir de 'origine du rayonnement.
Si I’émission électromagnétique est d’origine électronique, 'onde est appelée rayon X, et si elle
est d’origine nucléaire, I'onde est appelée rayon ~. En général, les rayons v ont une énergie
supérieure a celle des rayons X. Dans le cadre de la désintégration radioactive, la transition
gamma recouvre deux processus distincts qui génerent directement ou indirectement ces deux
types de photons : ’émission ~ et la conversion interne.

Emission v

A la suite d’une désintégration radioactive, o ou § par exemple, le noyau fils résultant du
processus de désintégration peut se retrouver dans un état excité. A chaque niveau d’énergie
correspond un nombre quantique du moment angulaire total J, qui résulte de la configuration
des nucléons a l'intérieur du noyau. En effet, comme les électrons, les protons et les neutrons
sont arrangés selon des couches dans le noyau. Les états nucléaires, chacun défini par une
configuration collective spécifique des nucléons, suivent donc un schéma de niveaux énergétiques
propres a chaque radionucléide. Lorsque le noyau se désexcite vers un niveau d’énergie inférieure,
qui peut étre ou non I’état fondamental, cela modifie son moment angulaire total et provoque
une modification de la configuration des nucléons dans le noyau. Lors de cette reconfiguration
du noyau, la différence d’énergie et de moment angulaire total est emportée par un photon ~.
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L’énergie de I'émission E, correspond ainsi a la différence entre les énergies du niveau initial
E; et du niveau final E; de la transition :

E, = Ei - Fy(~FE,) (L5)

Ou FE, est 'énergie de recul du noyau. Ce terme est négligeable, il ne dépasse pas dans la
tres grande majorité des cas quelques dizaines d’eV et il s’agit de situations ou l’énergie de
I’émission vy est supérieure a 1 MeV.

Durée de vie des niveaux nucléaires

Les niveaux d’énergie excités ne sont pas stables et la durée de vie de chaque niveau dépend
de plusieurs parametres : le numéro atomique, 1’énergie de la transition et sa multipolarité.
La durée de vie peut varier de 107'* seconde a plusieurs années, cependant, pour la majorité
des niveaux, elle est inférieure & 107'2 seconde. Mais il arrive que dans certains cas, elle soit
suffisamment longue pour étre mesurable. On dit alors que le niveau excité du noyau est un état
isomérique, ou encore métastable (état d’équilibre instable). L’état isomérique est ainsi indiqué
par un petit « m » a la suite du nombre de masse du nucléide et dans ce cas on indique la
période du niveau et non sa durée de vie (voir paragraphe 1.1.4), comme pour le *™Tc (6 h),
le ®"Nb (16,12 a), le ""™Rh (56,115 min) ou le '*™Te (57,4 j) (pour les périodes voir [16]),
tous se désexcitant par ce que l'on appelle une transition isomérique.

Conversion interne

[’émission d'un rayonnement v n’est pas la seule voie de désexcitation d’un noyau excité,
il existe également le processus de conversion interne. La probabilité d’une transition ~ est :

P=1I.+1,=1 (1.6)

Ou I. et I, sont respectivement les intensités d’émission des électrons de conversion et
d’émission 7. Le processus de création de paires internes pour les énergies supérieures a 1,022 MeV
est négligé ici, car sa probabilité est de I'ordre de 1072-10~* [15]. Dans le cas ol 1'énergie de
la transition v n’est pas émise sous forme d’un photon, c’est un électron d’une des couches de
I’atome qui est éjecté et emporte ’énergie de la transition. Celui-ci est alors appelé électron de
conversion et son émission est mono-énergétique :

E., = E, — Ex (1.7)

Ou E.., est I'énergie de ’électron de conversion de la couche électronique X et Ex est
I’énergie de liaison de cette couche. On définit ainsi le coefficient de conversion total par :

[ce

[ceK IceL [CGM
ag = , ap = , apy = —=, ete. (1.9)
I, I, I,
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On a ainsi : ar = ag +ap +ay +ete., ap = arp, +arp, +ar, (ou L; est la sous-couche de la
couche L; voir le tableau 1.3) et de méme pour les autres couches électroniques. Des équations
(1.6), (1.8) et (1.9), on obtient alors les relations suivantes :

ar
L, — P 1.10
1+05T Y ( )

1
I = P 1.11
K 1+ ar 7 ( )
Loy = —X P avec X = K, L, M, etc. (1.12)

]_ —I—OZT

Ou I, est l'intensité d’émission d’électrons de conversion provenant de la couche X. La
valeur des coefficients de conversion interne est influencée par le numéro atomique du noyau,
I’énergie et la multipolarité de la transition.

Multipolarité

Comme il a été expliqué précédemment, les protons et les neutrons n’occupent que certains
niveaux d’énergie a l'intérieur du noyau. Une transition ~ correspond a un changement de la
configuration des nucléons au sein du noyau. Il existe deux types de transitions, électrique et
magnétique, qui peuvent étre classées en plusieurs ordres en fonction du moment angulaire
orbital L, emporté par le photon lors de la transition. Pour J; et Jy, les nombres quantiques
du moment angulaire total du niveau initial et du niveau final, la relation entre les moments
orbitaux donne :

|JZ—Jf|SL§|JZ+Jf| (1.13)

Le plus souvent L = |.J; — J¢|, mais il peut y avoir une compétition avec L = |J; — J¢| + 1

et plus rarement avec L = |J; — J¢| +2. Si L = 0, on parle de transition monopolaire, si L =1
dipolaire, L. = 2 quadripolaire, etc.
De la distribution des charges contenues dans le noyau, les protons, résulte un dipéle électrique.
Dans ce cas, pour 1’émission v, on parle de transition électrique, £, qui est due a ’oscillation
des charges électriques, et le changement de parité est (—1)~. Ainsi suivant la valeur de L et
du changement de parité, la transition est notée E1, E2, E3, E4, etc. Le moment magnétique
nucléaire résulte des spins des protons et neutrons au sein du noyau et peut étre modifié lors
de la transition . Dans ce cas on parle de transition magnétique M, le changement de parité
est (—1)X*L. Ainsi suivant la valeur de L et du changement de parité, la transition est notée
M1, M2, M3, M4, etc. Une transition v peut étre un mélange de deux transitions multipoles,
par exemple y%M1 + x%E2. Un mélange est caractérisé par 6> = E2/M1 qui est le rapport de
la probabilité de la transition E2 sur celle de la transition M1. La classification des transitions
v et les mélanges possibles sont présentés dans le tableau 1.2. L’ordre de la multipolarité de la
transition a une influence sur la période des niveaux excités du noyau ainsi que sur la valeur
des coefficients de conversion. Plus la multipolarité est élevée plus ces derniers sont importants,
et il en va de méme pour la période.
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L =1J; — Jy| mi/my = —1 /Ty = +1

Transition Mela.nge Transition Mela.nge
possible possible

0(0 — 0) Interdite Interdite

0(1/2 —-1/2) E1l M1

0(1 —=1) El M2 M1 E2

1 E1 M2 M1 E2

2 M2 E3 E2 M3

3 E3 M4 M3 E4

4 M4 Eb5 E4 M5

L pair ML EL

(Ji ou Jy =0)

L impair EL ML

(Ji ou Jp = 0)

Tableau 1.2 — Classification des transitions 7 [15]

1.1.3 Relaxation atomique

Lors de la désintégration d’un radionucléide et de la désexcitation du noyau fils, il est
fortement probable que le cortege électronique ait été perturbé et qu’il se retrouve dans un état
excité. Un électron d'une couche électronique proche du noyau a pu étre éjecté ou capturé et
une vacance est ainsi créée. Un électron d'une couche d’un niveau d’énergie supérieure va alors
venir combler cette lacune. Ce phénomene de désexcitation (ou relaxation) va s’accompagner
de deux types d’émissions : radiative ou non-radiative. L’émission résultant de la désexcitation
est alors mono-énergétique, et son énergie correspond a la différence d’énergie des deux couches
électroniques entre lesquelles a lieu la transition atomique.

Processus de création d’une vacance dans une couche électronique

Plusieurs processus peuvent étre a ’origine de la création d’une lacune dans une des couches
électroniques de ’atome. Pour les cas internes a I’atome, 'ionisation est due a la désintégration
et aux processus subséquents, pour les cas externes, elle est due a ’environnement.

Processus internes : Ils résultent de la désintégration d’un radionucléide ou d’une transition
isomérique, cette ionisation fait suite a une capture électronique ou a une conversion interne.
La probabilité de capture d'un électron de la couche K est généralement plus élevée que pour
les autres couches électroniques. Dans le cas de la conversion interne, les probabilités d’une
conversion dans les couches K et L sont les plus élevées [17].

Processus externes : Si les rayonnements d’une source externe ont une énergie supérieure
a ’énergie de liaison de 1’électron de sa couche, celui-ci en sera éjecté. L’ionisation peut étre
provoquée par un photon, on parle de photoionisation, ou par une particule chargée (électron,
proton, etc.) ou méme par un autre atome. Deux processus peuvent étre la cause d’une pho-
toionisation : l'effet photo-électrique et l'effet Compton qui sont décrits dans la section 1.2.
Pour ce qui est de l'ionisation par une particule chargée, les principales interactions sont des
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collisions élastiques et inélastiques, le freinage ou I'annihilation matiére-antimatiére (voir par
exemple la documentation de PENELOPE [18]).

Organisation de la structure électronique dans ’atome

Selon la description quantique de I'atome, les électrons du cortege électronique occupent des
orbitales liées, ou couches électroniques, dont les niveaux d’énergie sont discrets. Ces orbitales
sont identifiées par le nombre quantique principal n : K pour n = 1, L pour n = 2, M pour
n = 3, etc. Les orbitales électroniques sont également définies par le nombre quantique azimutal
[, correspondant au moment orbital L de 'électron, avec | < n — 1 (il est noté s pour [ = 0,
p pour [ = 1, d pour | = 2, etc.), par le nombre quantique magnétique m, correspondant au
moment magnétique de 1’électron, ot — [ < m < [ ainsi que par le spin de l'électron
s (= £1/2) et par le moment cinétique total j = [ + s. Les couches électroniques et les
différentes sous-couches sont nommées a partir des valeurs de n et de [ (1s pour la couche K,
2s et 2p pour la couche L, etc.). En spectrométrie de rayons X, la notation créée par Siegbahn
est souvent utilisée pour la dénomination des couches et sous-couches électroniques, elle est
indiquée dans le tableau 1.3, qui synthétise le nom des couches X;, ou X représente le nombre
quantique principal et ¢ I’ordre des sous-couches dans une couche principale. Lorsqu’une vacance
est créée dans une des couches (ou sous-couches) selon 'un des processus d’ionisation décrits
dans le paragraphe 1.1.3, plusieurs transitions peuvent avoir lieu. Par exemple, si la lacune est
créée dans la couche K et que I’électron qui vient la combler provient de la couche Ly, on note
la transition K-L;. L’électron, lorsqu’il passe d'une couche a une autre, perd de I'énergie sous
forme de rayonnement électromagnétique, transition radiative, ou transférée a un autre électron
d’une orbitale, transition non-radiative.

. Notation de 71\’Iombre
n 1 j nl; Siesbal d’électrons
iegbahn
par couche
4 3 7/2 a7 /o N, 8
4 3 5/2 af5 /o Ng 6
4 2 5/2 4ds /9 N5 6
4 2 3/2 4ds /o Ny 4
4 1 3/2 4p3 /2 Nj 4
4 1 1/2 4p1 /2 N, 2
4 0 1/2 4812 N, 2
3 2 5/2 3ds,2 Ms 6
3 2 3/2 3d3 /2 M,y 4
3 1 3/2 3p3/2 M3 4
3 1 1/2 3p1/2 M, 2
3 0 1/2 3s1/2 My 2
2 1 3/2 2p3/2 Ls 4
2 1 1/2 2p1 /2 Lo 2
2 0 1/2 2812 Ly 2
1 0 1/2 1sy) K 2

Tableau 1.3 — Configuration électronique en couches selon les nombres quantiques n, | et j
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Transition non-radiative

Dans le cas ou I'énergie de la transition est transférée a un autre électron qui se trouve éjecté,
on parle de désexcitation, ou transition non-radiative. L’électron mis en mouvement est appelé
électron Auger. Il existe deux sortes de transition non-radiative : Auger et Coster-Kronig.

Effet Auger : Dans le cas, par exemple, d'une transition d’un électron de la couche L vers
la couche K (lacune initiale), cette transition fournit ’énergie qui va éjecter un électron de la
couche Ly, I'électron Auger émis aura une énergie cinétique égale a 1’énergie de la transition
K-L; moins I’énergie de liaison de la couche Ljy. Ce processus de désexcitation est appelé effet
Auger. La notation de la transition spécifie les couches mises en jeu lors de la transition, comme
KLy dans 'exemple. De maniere générale si la lacune initiale est produite dans la couche K,
la transition Auger est notée KXY, ou X = L, M, N, etc. et Y = L, M, N, etc., on parle alors
d’électron Auger KXY (voir figure 1.1). Dans le cas d’une vacance créée dans la couche L, la
notation est similaire : LXY ou X = M, N, etc. et Y = M, N, etc., et on parle alors d’électron
Auger LXY, et ainsi de suite pour les autres couches électroniques. L’énergie de 1’électron
Auger dépend seulement de I’énergie des niveaux mis a contribution lors de la transition, la
distribution en énergie pour une méme transition est donc mono-énergétique :

FEr=Ex— By — E;—6E (1.14)

Ou E,4 est I'énergie de I'électron Auger, Ex, Fy, E7 sont respectivement les énergies de
liaison des couches X, Y et Z, § E/ est une correction tenant en compte la différence d’énergie de
liaison des électrons entre I’atome dans un état excité et I’atome dans son état fondamental.

™ @ Electron Auger

FI1GURE 1.1 — Réarrangement électronique par effet Auger KL L,

Transition Coster-Kronig : Dans certains cas, la transition électronique a lieu entre deux
sous-couches électroniques, par exemple de Lg vers L, et ’énergie est transférée a un électron
d’une couche supérieure. Il s’agit d’un cas particulier d’émission Auger, appelé transition Coster-
Kronig. Dans le cas d'une vacance initiale dans la couche L, la transition est accompagnée d’une
émission d’'un électron Auger L;L; X, ou i =1ou2,j=2ou3et X =M, N, ... (exemple
figure 1.2) et il en va de méme pour les couches électroniques d’énergie supérieure. L’énergie
emportée par ’électron issu d’une transition Coster-Kronig, en prenant un exemple avec la
couche L, est :

Ecx = Er, — Er, — Ex —0E (1.15)
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Ou Eck est I'énergie de I'électron Auger suite a la transition Coster-Kronig, Er,, Er;,
Ex sont respectivement les énergies de liaison des couches L;, L; et X. De méme que pour
I’émission Auger, une correction d’énergie d E' est apportée pour tenir compte de 'augmentation
des niveaux d’énergie lorsqu'un atome se trouve dans un état excité.

. 571,
Electron Auger °® s - .M7 :
Y e e
G e e e
e @ & °
) . /) ks
e e

FIGURE 1.2 — Réarrangement électronique par transition Coster-Kronig L;L3My

Transition radiative : émission de photons X

Rayon X
|-,3 L V' f’/
®
‘ ® \
o '@ ) ¢

FI1GURE 1.3 — Réarrangement électronique avec émission d’un rayon XK

Si I’énergie de la transition n’est pas transférée a un autre électron, elle est émise sous forme
de rayonnement électromagnétique. Il s’agit alors d’une transition radiative (voir figure 1.3).
Un photon X mono-énergétique est ainsi émis lors de cette transition. L’énergie du photon X
correspond a la différence d’énergie entre les deux niveaux mis en jeu lors de la transition :

Ex, = Ey — Ey (1.16)

Ou Ex, est I'énergie du rayon X provenant de la couche Y, Ey et Ez sont respectivement
les énergies de liaison des couches Y et Z. Contrairement a la transition non-radiative, I’émis-
sion d'un photon obéit a certaines regles de sélection issues de la mécanique quantique et la
probabilité d’émission est tres faible si elles ne sont pas respectées, on les appelle « interdites ».
Les raies d’émissions principales respectent les regles suivantes : Al = +£1 et Am = 0 ou +1.
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Les transitions entre les orbitales s (I = 0) sont tres rares et ne sont jamais indiquées. Par
exemple, les transitions « interdites » sont K-L;, K-M;, K-My, K-M5, L,;-M1, ... Une transition
radiative n’a lieu en théorie que lorsque la couche électronique Lo commence a étre remplie,
soit a partir de ’atome de bore.

Classification des transitions

La notation des transitions K-Ly, ... a été adoptée par 'TUPAC (International Union of Pure
and Applied Chemistry)[20]. Elles ont également une notation historique : « Siegbahn », du nom
de Karl Manne Georg Siegbahn qui en est I'auteur. Le tableau 1.4 propose la classification des
transitions avec les deux notations et un exemple avec le neptunium (descendant de I’'américium-
241). La liste présentée dans le tableau n’est pas exhaustive, elle ne rend pas compte des
transitions avec les couches O, P et QQ, ni des séries M. Il manque dans la notation Siegbahn
présentée dans le tableau, les raies suivantes : Ly, Lys, Lvg, LB7 et LG5 (correspondant aux
transitions L;-Og 3, Lo-O1, Ly-O3, L3-O; et L3-O3 4 respectivement) et les notations des raies des
séries M qui sont équivalentes : Ma, M3, M~ et M&. Les probabilités indiquées sont normalisées
a 1, pour une lacune dans la couche ou sous-couche considérée (K, Lj, Lg, L3) suivie d'une
émission radiative. Pour obtenir les probabilités sur I’ensemble du schéma, il faut tenir compte
de plusieurs parametres fondamentaux tels que le rendement de fluorescence.

Rendement de fluorescence

Nous avons vu que lors de la création d'une vacance dans une couche électronique, deux types
de transitions sont possibles : transition radiative ou non-radiative. En prenant le cas simple de
la couche K, suite a une vacance créée dans celle-ci, la somme des probabilités d’émission des
rayons X, wg, et des électrons Auger, ag, doit étre égale a un, puisque aucun autre processus
de relaxation atomique n’existe :

A + W = 1 (1.17)

wg est appelé également rendement de fluorescence de la couche K et il traduit la probabilité
que le remplissage d’une vacance dans la couche K soit accompagné d’une émission radiative.
Dans ce cas simple, le rendement de fluorescence wy peut étre défini également ainsi :

Nombre de photons émis Ixx

(1.18)

WK = =
Nombre de vacances dans la couche K e
Ou Ix, est l'intensité du rayonnement Xy et nx le nombre de vacances créées dans la
couche K. En prenant le cas d'une désintégration nucléaire :

ng =S PP+ 3 Pt (1.19)
1+ ar

Le premier terme correspond a la probabilité de créer une vacance dans la couche K suite a
une capture électronique avec P., la probabilité de désintégration par capture électronique, et
Pk, la probabilité que la capture ait lieu dans la couche K pour chacune des raies «. Le second
terme correspond a la probabilité de conversion interne dans la couche K. Le cas des autres
couches électroniques est plus complexe car elles sont divisées en plusieurs sous-couches et les
réarrangements dus aux transitions Coster-Kronig doivent étre pris en compte car ils ne sont
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Exemple du Np

Notation des transitions (les énergies sont indiquées en keV)

Energie

Siegbahn IUPAC Arrivée Energie Départ Energie ) Probabilité
de la raie

K1, K 118,669 Ly 22,427 96,242 -

Ko Kao K-L, K 118,669 Lo 21,6 97,069 0,29947
Koy K-Ls K 118,669 L 17,61 101,059  0,47631
KM, K 118,669 M 5,739 112,93 -

K55 K-M, K 118,669 M, 5366 113,303  0,05654
K8 KA, K-M; K 118,669 Ms; 4435 114,234  0,11064
! K3 Kp: K-M, K 118,669 M, 3,849 114,82 §
KBl K-M; K 118,669 Ms 3,664 115,005 .
K-N; K 118,669 N, 1,501 117,168 -

KB, K52 K-N, K 118,669 N, 1,328 117,341 0,01457
K b, K5, K-N; K 118,669 Nj 1,085 117,584  0,02981
kg, KA K-Ny4 K 118,669 N, 0,816 117,853 -
K3, K-Nj K 118,669 Ns 0,771 117,898 -
K-Ng K 118,669 Ng 0,414 118,255 .

K-N-, K 118,669 N 0,403 118,266 -

T1-Lo T, 22427 1L, 21,6 0,827 0,00008

Li-Ls Ly 22427  Lj 17,61 4,817 0,05831

L-M; L, 22,427 M 5,739 16,688 0,00002

LB4 L;-M, Ly 22427 M, 5,366 17,061 0,35133

LBs Ly-Ms Ly 22427  M; 4,435 17,992 0,29716
LBio L;-My Ly 22427 M, 3,849 18,578 0,01664

LBs L,-Ms Ly 22427 M; 3,664 18,763 0,02476
I,-N; L, 22427 N, 1,501 20,923 0,00001

Ly, L1-No Ly 22427 Ny 1,328 21,099 0,09534

Lys L1-N; Ly 22427 N 1,085 21,342 0,09290
L;-Ny Ly 22427 Ny 0,816 21,611 0,00286

Ly L;-Ns Ly 22427 Nj 0,771 21,656 0,00459
L;-Ng L, 22427 N 0,414 22,013 .

L,-N7 Ly 22427 Ny 0,403 22,024 .

Lo-Ls Lo 21,6 Ls 17,61 3,99 0,00009

Ly Lo-M; Lo 21,6 M, 5,739 15,861 0,02148
Lo-M, Lo 21,6 M, 5,366 16,234 0,000003

L7 Lo-Ms Lo 21,6 M; 4,435 17,165 0,00113

LB Lo-My Lo 21,6 M, 3,849 17,751 0,75961
Lo-Ms Lo 21,6 M; 3,664 17,936 0,00010

Lys Lo-N; Lo 21,6 N, 1,501 20,099 0,00585
Lo-Ny Lo 21,6 N» 1,328 20,272 0,000001

Lo-Nj Lo 21,6 Ns 1,085 20,515 0,00034

Ly Lo-Ny Lo 21,6 Ny 0,816 20,784 0,17373
Lo-Nj Lo 21,6 Ns 0,771 20,829 0,00003

Lv Lo-Ng Lo 21,6 Ne 0,414 21,186 0,00111
Lo-N Lo 21,6 N, 0,403 21,197 -

LI Ls-M; Ly 1761 M, 5,739 11,871 0,04710

Lt L3-M, Ls 17,61 M, 5,366 12,244 0,00061

Ls Ls-Ms Ls 17,61  M; 4,435 13,175 0,00055

Las Ls-M, Ls 17,61 M, 3,849 13,761 0,07634

Lay Ls-Ms Ls 17,61 M 3,664 13,946 0,67034

LBs L5-N; Ls 17,61 N, 1,501 16,109 0,01206
L3-N» Ls 17,61 N 1,328 16,282 0,00013

L3-Nj Ls 17,61 Ns 1,085 16,525 0,00015

LBis L3-Ny Ls 17,61 Ny 0,816 16,794 0,01545

LB Ls-Nj Ls 17,61 Ns 0,771 16,839 0,14154

L L3-Ng Ls 17,61 Ne 0,414 17,196 0,00021
L3-N Ls 17,61 N, 0,403 17,207 0,00113

Tableau 1.4 — Classification des transitions radiatives a partir d’une lacune dans les couches K,
Ly, Ly ou L3 pour le neptunium. Energies et probabilités [19]
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pas négligeables. L’équation (1.17) s’écrit alors :

k
ax, +in + Z fXZ-]- =1 (120)

j=it+1

Ou a et w désignent les mémes parametres que précédemment, fx, représente la probabilité
de transition Coster-Kronig dans la couche X, entre les sous-couches i et j, jusqu’a la derniere
sous-couche k (k = 3 pour la couche L, k = 5 pour la couche M, ...). En prenant un exemple
avec la couche L :

ag, + Wrs = 1 (121)
ar, + W, + fL23 =1 (1'22)
ar, +wr, + fL12 + fL23 =1 (123)

1.1.4 Loi de décroissance radioactive

Etant par définition instables, les radionucléides se désintégrent au cours du temps. Mais
les radionucléides n’ont pas tous la méme durée de vie et, pour une population d’'un méme
radionucléide, les atomes radioactifs ne se désinteégrent pas spontanément tous au méme instant.
La loi régissant ’ensemble des désintégrations d'une population d’atomes radioactifs suit une
décroissance exponentielle au cours du temps, appelée loi de décroissance radioactive.

Loi mathématique

La désintégration d’un radionucléide au sein d'une population d’une méme espece au cours
du temps a une certaine probabilité \ de se réaliser. A\, également appelée « constante radio-
active », est homogene a l'inverse d’un temps et caractéristique d’un radionucléide. Pour une
population de N radionucléides, on a :

dN

A=—=—"=AN 1.24
pn (1.24)

Ou dN est le nombre de désintégrations spontanées durant 'intervalle de temps dt et A
est l'activité de la source radioactive. Elle est exprimée en becquerels (Bq) et représente le
nombre moyen de désintégrations par seconde dans une population donnée. De I'intégration de
I’équation précédente, est déduite la loi de décroissance radioactive :

A(t) = Age™ (1.25)
Ou Ag est 'activité de la source a l'instant t = 0.

Période radioactive

Pour représenter la durée de vie d’un radionucléide, il est plus aisé d’utiliser une autre
grandeur temporelle que la constante radioactive : la « période radioactive », notée T /5. Elle
correspond a l'intervalle de temps au bout duquel l'activité de la source est diminuée d’un
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facteur deux (voir figure 1.4) et se définit ainsi :

In(2)
A

La période s’exprime donc dans I'unité inverse de la constante radioactive, en secondes,
minutes, jours ou années. De la constante radioactive, il est possible d’introduire une autre
grandeur : la « durée de vie moyenne », notée 7 :

T=— (1.27)

La durée de vie moyenne s’exprime dans la méme unité que la période radioactive et repré-
sente le temps moyen d’existence d’'un radionucléide avant sa désintégration. La durée de vie
moyenne est peu utilisée dans le cas d’un radionucléide, mais s’utilise plutot pour les niveaux
excités des noyaux.

WA A
Ay
2
Ay
e
Ay
8 |
: >
T 2T 4 3T 4 t

FIGURE 1.4 — Exemple d’une courbe de décroissance radioactive

Filiation radioactive

Il arrive que lors de la désintégration d’un radionucléide, le descendant ne soit pas stable
et se désintegre a son tour. Les radionucléides ainsi formés sont issus les uns des autres, et ils
constituent ce que I'on appelle une chaine de désintégration radioactive dont le dernier élément
est stable (comme celle du #*®*U par exemple). Dans ce cas les activités mesurées ne sont pas
totalement indépendantes les unes des autres [21]. Pour une chaine courte avec un radionucléide
intermédiaire, on a :

X1 — X2 — X3 (stable) (128)

Pour chaque corps X; est associé un nombre d’atome N;, une activité A;, 'activité a ’origine
(t = 0) A;,, une constante radioactive \; et une période T;. On suppose qu’a t = 0, Ay, = 0.
On note ainsi les variations de N; et Ny au cours du temps :
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A1 - —W == )\1N1 (129)
dN.
Ay = _7152 = XNy — MV (1.30)

Par intégration des deux équations précédentes, on obtient Ay, et Ay en fonction de A; :

Ay = A e ™Mt (1.31)
Ag

Ay =A
2 1)\2_>\1

[1— e Cemht] (1.32)

Il existe un cas particulier d’équilibre lorsque 77 > T5. Pour un temps suffisamment long,
t > 10 Ty, on obtient Ay ~ A;. L’activité du noyau fils ne dépend plus que de celle du noyau
pere. On dit alors qu’ils sont en équilibre séculaire. La figure 1.5 présente la courbe typique
d’une filiation radioactive en présence d’équilibre séculaire entre le noyau pere et le noyau fils.

A
InA

Y

F1GURE 1.5 — Exemple d’équilibre séculaire

1.1.5 Autres sources de photons

Outre les sources radioactives, il existe d’autres sources de photons provenant pour la plupart
de la décélération de particules chargées ou de la modification de leur trajectoire, comme c’est
le cas dans les générateurs de rayons X et les synchrotrons.

Générateur de rayons X

Les générateurs de rayons X sont des tubes sous vide auxquels une forte tension (de plusieurs
dizaines de kV généralement) est appliquée entre une anode et une cathode. Des électrons
sont émis par la cathode vers I’anode et percutent une cible métallique située au niveau de
I’anode (ionisation), émettant alors des rayons X dans toutes les directions. Ce phénomene
est provoqué par le rayonnement de freinage (Bremsstrahlung) : lorsqu’un électron est décéléré,
I’énergie cinétique perdue est transformée sous forme de rayonnement électromagnétique. A cela
s’ajoute I’émission des raies X caractéristiques de la cible [22] consécutive au réarrangement
électronique suivant 1’ionisation.
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Sources synchrotrons

De la théorie de 1’électromagnétisme, on sait que lorsque qu’une particule chargée se déplace
dans un champ magnétique, elle est déviée par celui-ci. La particule émet alors un rayonnement
électromagnétique, appelé rayonnement synchrotron. De ce principe, on appelle les accéléra-
teurs de particules utilisant ce phénomene un « Synchrotron ». Un faisceau continu d’électrons
tourne dans un anneau de stockage ou leur course est déviée par un puissant champ magné-
tique; le rayonnement électromagnétique qui résulte de cette déviation est ensuite extrait sur
plusieurs directions tangentielles. Le rayonnement, treés focalisé, est ainsi tres intense et pro-
duit une gamme de photons allant des infrarouges aux rayons X plus ou moins durs, selon
les synchrotrons. Des monochromateurs (cristaux) sont utilisés pour « sélectionner » 1’énergie,
permettant ainsi d’obtenir un faisceau de photons monochromatiques de tres forte intensité
[22].

1.2 Interactions photon-matiere

Toute mesure de radioactivité par spectrométrie de photons dépend de leurs interactions
dans les matériaux du détecteur. Dans cette section, nous rappellerons les principaux types
interactions dans la matiere et les lois régissant 'atténuation d’un faisceau de photons, tout en
limitant le formalisme mathématique. Le cas de I'interaction des neutrons avec la matiere sera
introduit dans la section 3.1. Il existe quatre principaux types d’interactions photons-matiere :
I’effet photoélectrique, la diffusion cohérente, la diffusion incohérente et la création de paires. 11
existe d’autres types d’interactions, comme 1’absorption résonante ou la diffusion Delbruck [23],
mais elles n’ont pas d’intérét dans le cas qui nous concerne, et ne seront donc pas traitées. La
figure 1.6 présente les régions de prévalence de chacune des interactions en fonction de 1’énergie
du photon et du numéro atomique du matériau cible.

120 |-

100 |-

Effet photoélectrique Création de paires
80 - dominant dominant

(=2}
o
T

Effet Compton
dominant

Z du matériau
T

.
o
T

]
o
T

0 | 1 1111l | . | L1 L1l | L1 L 1all

0,01 0,05 01 05 1 5 10 50 100
E (MeV)

FI1GURE 1.6 — Prédominance de chaque type d’interaction dans la matiere en fonction de ’éner-
gie du photon incident et du numéro atomique du matériau cible
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1.2.1 Effet photoélectrique

Dans le processus de l'interaction par effet photoélectrique, le photon est absorbé par la
matiere et ceéde entierement son énergie a un électron, qui est éjecté de 'atome, voir figure 1.7.
Cet électron est appelé photo-électron et il est émis avec une énergie E, correspondant a :

E. = E7 — Ex (133)

Ou E, est I'énergie du photon incident et Ex est 'énergie de liaison de la couche d’ou
I’électron est éjecté. Une partie de 1’énergie du photon incident est également transférée a
I’atome mais celle-ci est négligeable au regard des énergies considérées. L’effet photoélectrique
a davantage de probabilité de se réaliser dans les couches électroniques les plus liées a ’atome,
ainsi, si ’énergie est suffisante, la probabilité qu’il se produise dans la couche K est plus élevée
que dans les autres couches. De l'effet photoélectrique, résulte un réarrangement électronique
tel que décrit dans la section 1.1.3. L’effet photoélectrique est prédominant pour les rayons X
et v de faible énergie (voir figure 1.6).

F1GURE 1.7 — Effet photoélectrique

1.2.2 Diffusion cohérente (Rayleigh)

Pour pouvoir expliquer le phénomene de la diffusion cohérente, I'onde électromagnétique
est considérée sous un aspect ondulatoire. Deux processus de diffusion cohérente peuvent étre
distingués : la diffusion Thompson et la diffusion Rayleigh. La diffusion Rayleigh est I'interaction
d’une onde incidente avec I’ensemble du cortege électronique d’'un atome considéré, qui oscille
alors a la méme fréquence que 'onde. Dans I'atome, ’ensemble des électrons d’une couche suit
le champ d’oscillation de 'onde et ainsi réémet I’énergie sous forme d’une onde avec la méme
fréquence mais dans une direction différente (voir figure 1.8). La diffusion Thompson est un
cas particulier de la diffusion Compton (voir section 1.2.3), il s’agit de la diffusion d’une onde
électromagnétique incidente sur un électron libre, c’est-a-dire non lié & un atome. Tant que
I’énergie du photon est suffisamment faible devant I’énergie de masse de 1’électron, le modele
de Thompson permet de décrire correctement la diffusion. A plus haute énergie, ce modele de
diffusion cohérente n’est plus suffisant et c’est le modele de Compton (diffusion incohérente)
qui s’applique. Lorsque l'on considére l'interaction d’'un photon de faible énergie (50 keV ou
moins) avec la matiere, la diffusion cohérente est non négligeable et c¢’est plutot le modele de
Rayleigh qui s’applique. On parle donc de diffusion Rayleigh en spectrométrie de photons de
basse énergie. La transition entre diffusion cohérente et incohérente n’est pas brusque mais
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elle est graduelle en fonction de I’énergie du photon E, et dépend également de la liaison des
électrons avec l’atome.

Y e
1\\ //\‘""
Photon éjecté

- ,/ \H‘/’ N -

Photon incident

Ficure 1.8 — Diffusion Rayleigh

1.2.3 Diffusion incohérente (Compton)

Dans le cas de la diffusion incohérente, comme pour l'effet photo-électrique, I'onde élec-
tromagnétique incidente est considérée sous un aspect corpusculaire (photon). Il s’agit de l'in-
teraction d'un photon avec un électron non lié a un atome, ou le photon céde une partie de
son énergie a 1'électron (voir figure 1.9). Dans le cas ot un photon incident interagit avec un
atome, classiquement une collision élastique, il est considéré comme une particule et seule son
interaction avec un unique électron du cortege est prise en compte. Ainsi, contrairement a la
diffusion cohérente, le photon ne transféere pas son énergie a 1’ensemble du cortege mais a un
seul électron, généralement parmi les moins liés a I’atome, comme §’il était libre. Il en résulte un
changement de direction du photon apres la collision (diffusion) et une éjection d’un électron du
cortege qui emporte une partie de I'énergie du photon incident sous forme d’énergie cinétique.
En prenant en compte la conservation de I’énergie totale et de I'impulsion lors de la collision,
on montre que :

f?_ p— (1.34)

Ou E', est I’énergie du photon diffusé, £, I’ energie du photon incident, moc? 1'énergie de masse
de I’électron au repos et 6 I'angle de diffusion du photon. De la, on en déduit I’énergie cinétique
E, de I'électron de recul :

1
E.=E,—-EFE.,=FE,|1-— 1.35
K ! ! 1+ (1 —cos®) (1.35)

m02

Dans le cas d’un électron lié a un atome, il est nécessaire de prendre en compte ’énergie de
liaison de I’électron. La diffusion Thompson est un cas particulier de la diffusion Compton, elle
s’applique dans le cas ou I’énergie du photon incident £, devient tres faible devant ’énergie de
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masse de 'électron au repos (non lié 4 un atome), visible avec le terme E. /mqoc?. La diffusion
Compton est prédominante dans les énergies intermédiaires de photons incidents, voir figure 1.6.

Ee
Ey % Electron de recul
e
Photon \\{/6
4 E,Y

-

Photon éjecté

F1GURE 1.9 — Diffusion Compton

1.2.4 Création de paires

E E
v /,er
s Electron
Photon incident ‘
| Positron
Lo+
- v

& m
2 photons d'annihilation (511 keV)

F1GURE 1.10 — Création de paires et annihilation

Ce type d’interaction du photon avec la matiére est une réaction a seuil. Dans le cas de la
création de paires, le photon interagit généralement au niveau du champ coulombien du noyau
et il en résulte une conversion du rayon 7y en une paire électron-positron. Comme pour l'effet
photo-électrique, le photon incident est entierement absorbé. Pour pouvoir avoir lieu, 1’énergie
incidente doit dépasser la somme de 'énergie de masse au repos de 1'électron et du positron
(identique a celle de I’électron), soit 1022 keV. L’électron et le positron ainsi créés se partagent
I'excédant d’énergie du photon, c’est-a-dire I’énergie du rayonnement moins ’énergie nécessaire
pour créer la paire. Lors de son parcours dans la matiere, le positron perd rapidement son énergie
et lorsqu’il atteint I’énergie thermique (25 meV), il interagit inévitablement avec un électron.
Les deux particules s’annihilent, créant deux photons de 511 keV émis dans la méme direction
mais dans des sens opposés. La figure 1.10 représente 'interaction par création de paires suivie
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de 'annihilation électron-positron. L’interaction par création de paires est prédominante pour
des énergies de photons tres élevées (voir figure 1.6).

1.2.5 Coefficients d’interaction

Jusqu’a présent, nous avons considéré 'interaction d’'un unique photon avec la matiere. Les
photons ont une certaine probabilité d’interagir avec la matiere, il s’agit d’'un processus par-
faitement aléatoire et il est donc impossible de prédire si un tel photon, dans un faisceau, va
interagir par effet photoélectrique, effet Compton, ou ne pas interagir du tout. Lorsque 1’on
considere un faisceau de photons, il est seulement possible de déterminer qu’une certaine pro-
portion de photons va interagir avec la matiere. Pour cela, deux grandeurs sont utilisées : la
section efficace d’interaction, exprimée en barns (= 10724 cm?), et le coefficient d’atténuation
massique p/p, exprimé en cm?.g~! ou linéique y, exprimé en cm~t. La section efficace traduit la
probabilité pour un photon d’interagir par un des effets décrits dans les précédentes sections a
I’échelle microscopique, le coefficient d’atténuation fait plutot référence a I’atténuation (absorp-
tion et diffusion) d’un faisceau de photons mono-énergétiques dans une couche de matériau et
correspond a la section efficace macroscopique. On distingue donc 1’absorption de I’ atténuation,
cette derniere incluant a la fois 'absorption et la diffusion.

Coefficient d’atténuation par effet photoélectrique

La section efficace d’interaction par effet photoélectrique est généralement notée 7. Il n’existe
pas une unique expression analytique pour la décrire, on sait qu’elle varie en fonction du numéro
atomique Z et de I'énergie E, du photon incident tel que :

ZTL
2l

Ou n et m sont compris entre 3 et 5 et sont fonction de I'énergie (par exemple n = 5 et m
= 3,5) [23], [17] et [22]. De la section efficace est déduit le coefficient d’atténuation par effet
photoélectrique i, :

Na
S =Tp— 1.37
pr =TPp— (1.37)

Ou N4 est le nombre d’Avogadro, p la masse volumique du matériau dans lequel le photon

interagit et A sa masse atomique moyenne.

Probabilité d’une absorption dans une couche spécifique

Dans I'hypothese ou le photon est absorbé, on définit la probabilité d’absorption dans une
couche X a partir de la section efficace d’interaction par effet photoélectrique. Il s’agit du
rapport de la section efficace 7x dans la couche spécifique X sur la section efficace totale 7 :

X TX
Py = — = (1.38)
T Tk + 70, + T, + Ty + Tag, + Tagy + -

Il est parfois plus commode d’utiliser le rapport du saut d’absorption Sx d’une couche X,
qui est défini comme le rapport de la section efficace d’effet photoélectrique juste avant ’énergie
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de liaison de la couche X sur celle juste apres ’énergie de liaison de cette méme couche. Par
exemple avec la couche K :

TK+TL1+TL2+TL3+TM1+TM2+... T
Sk = = (1.39)
Toy, + They + Tos + Tay + Taay + - T—TK
On en déduit ainsi : 1
TK
pg=—=1—— (1.40)
T SK

Note : 1/Sk correspond a la probabilité que le photon ne soit pas absorbé dans la couche

K.

Coefficient d’atténuation par diffusion incohérente

La section efficace d’interaction par diffusion incohérente est généralement notée o;,.. Pour
un électron lié, elle est définie a partir de la distribution angulaire de la formule de Klein-
Nishina, par intégration sur tout I'espace de la relation suivante [24] :

Gine = /S(:c, Z) do%(e) ds) (1.41)

Ou S(z,Z) est la fonction de diffusion incohérente, 6 est 'angle de diffusion et dogy/d2 est
la section efficace différentielle de diffusion incohérente de Klein-Nishina, pour un électron libre.
De maniere simplifiée, la section efficace totale de diffusion incohérente varie approximativement
selon I’énergie incidente du photon F, et le numéro atomique Z du matériau, telle que :

4
E

o

Tine X (1.42)

De méme que dans le cas de 'effet photo-électrique, on déduit le coefficient d’atténuation
de diffusion incohérente (i, , a partir de la section efficace :

Ny
Hoine = Oinc P I (143)

Coefficient d’atténuation par diffusion cohérente

La section efficace d’interaction par diffusion cohérente, notée o, est définie pour un
électron lié, par la relation suivante [24] :

oo = / [F(z, Z))? d“dnge) dQ (1.44)

Ou F(z,Z) est le facteur de diffusion atomique et dor/dS) est la section efficace différen-
tielle par diffusion Thompson (diffusion cohérente dans le cas d’un électron libre) définie par
intégration sur tout l’espace de la relation suivante :

dJT(e) o Lz
a2

(1 + 00320) (1.45)

Ot 7, est le rayon de I'électron. Le coefficient d’atténuation de diffusion cohérente p,_, se
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déduit ainsi de la méme manieére :

Ny
Macoh - O-Cthj (146)

Coefficient d’atténuation par création de paires

La section efficace d’interaction par création de paires est généralement notée « ; elle varie
de maniere tres complexe en fonction du numéro atomique Z du matériau et de I'énergie £,
du photon incident et peut étre exprimée ainsi [23] et [17] :

ko Z° f(E,,Z) (1.47)

La variation de la section efficace est dominée par le terme Z2, quant a sa dépendance en
fonction de I'énergie, elle est déterminée par la fonction f qui croit continiiment a partir du
seuil a 1,022 MeV. La création de paires est ainsi le mécanisme dominant d’interaction aux
alentours de 10 MeV. Le coefficient d’atténuation par création de paires p, est :

N

Coefficient d’atténuation massique total

Le coefficient d’atténuation massique total 11/ p est une grandeur tres utilisée pour déterminer
I'atténuation d'un faisceau de photons d’énergie £, dans un matériau. La grandeur p, également
utilisée, est appelée coefficient d’atténuation linéique. Le coefficient d’atténuation massique total
se définit a partir des coefficients d’interaction partiels de la maniére suivante :

1= fir + flope + oy + He (1.49)
Ou encore : N
l; - ZA (T + Oinc + Ocon + K) (1.50)

1.2.6 Loi d’atténuation de Beer-Lambert

La loi d’atténuation détermine la transmission d’'un faisceau de photons au travers d’'un
matériau d’épaisseur e. Il est préférable d’utiliser le terme d’« atténuation » que celui d’« ab-
sorption » car le photon n’est pas nécessairement absorbé dans le matériau, il peut étre diffusé
et ne transférer qu'une partie de son énergie. Malgré tout, ces interactions menent a une at-
ténuation de 'intensité du faisceau originel. L’intensité transmise [ du faisceau de photons et
son intensité initiale Iy sont reliées par la relation différentielle suivante :

dl = —Iypdx (1.51)

Ou dz est ’épaisseur infinitésimale dans laquelle le photon interagit. Par intégration de I’équa-
tion 1.51 sur I'épaisseur e de la cible, on obtient la loi de Beer-Lambert d’atténuation dans un

matériau :
I =TI vP* (1.52)
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Ou encore :
I =1Iye*° (1.53)

De I’équation 1.52, on en déduit la transmission T et I’absorption A dans un matériau :

I "
T=—=¢ s (1.54)
Iy
A=1-T=1—¢»** (1.55)

1.3 Données et schémas de désintégration

L’étalonnage des spectrometres et la mesure de radioactivité par spectrométrie X et v né-
cessitent de disposer des meilleures données de décroissance pour chaque radionucléide mesuré,
en particulier la période de désintégration, les énergies et intensités d’émissions des photons,
etc. Pour de nombreux radionucléides, quantité d’articles ont été publiés depuis des dizaines
d’années. Cependant les résultats ne sont pas toujours compatibles entre eux et une compilation
rigoureuse prenant en compte tous les résultats pour une méme donnée de décroissance est né-
cessaire. Ceci permet d’obtenir des valeurs recommandées avec des incertitudes bien maitrisées.

1.3.1 Schémas de désintégration

Le schéma de désintégration regroupe toutes les informations caractéristiques du radionu-
cléide, qui sont cruciales pour les mesures de radioactivité. Les tableaux des données recom-
mandées sont présentés de la maniere suivante (Exemple avec '**Ba en annexe) :

— Une courte description du radionucléide ;

— Les données nucléaires : période radioactive, énergie de la réaction, données (énergies,
probabilités de transition, etc.) sur les différentes transitions possibles («, [, €) dans
l'ordre croissant des énergies de transition et les données sur les transitions vy (énergies,
probabilités, multipolarités, etc.);

— Les données atomiques : rendement de fluorescence, probabilités de vacances, énergies
des transitions des rayons X et des transitions Auger ;

— Les émissions alpha : notations (indication du niveau initial et du niveau final), énergie
des émissions et intensités absolues ;

— Les émissions électroniques : notations, noyau a l’origine de 1’émission (uniquement dans
le cas des électrons Auger et de conversion), énergie des émissions et intensités absolues;

— Les émissions de photons : rangées suivant le type d’émission (X et ), notations des
transitions (Siegbahn pour les rayons X), énergie des émissions et intensités absolues ;

— Les principaux modes de production ;

— Les références utilisées ;

— Le schéma de désintégration.

1.3.2 Principales sources et évaluation des données

La principale source sur les données utilisées par le laboratoire provient de la Table des
Radionucléides, basée sur des données recommandées par les membres du projet DDEP (De-
cay Data Evaluation Project), qui comprend le LNE-LNHB (France), le PTB (Allemagne), le
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CIEMAT (Espagne), le NIST (Etats-Unis), le INEEL (Etats-Unis), le KRI (Russie), le NPL
(Royaume-Uni), le LNBL (Etats-Unis), le CNDC (Chine), le NIM (Chine) et le IFIN-HH (Rou-
manie) [4]. Les évaluateurs de chacun de ces laboratoires effectuent une analyse aussi exhaustive
que possible sur un radionucléide en particulier. Deux types de sources sont utilisés pour obtenir
ces données : des valeurs expérimentales publiées et des données compilées par des spécialistes.
Les regles suivies pour effectuer les évaluations sont indiquées dans I'introduction a la table des
radionucléides [15] : «

— Une analyse critique des résultats publiés et, si nécessaire, la correction de ces résultats
pour tenir compte des valeurs plus récentes jusqu’alors indisponibles. Généralement, les
résultats sans incertitude sont écartés et les rejets des valeurs sont documentés ;

— Des données obtenues au moyen de communications privées ne sont utilisées que lorsqu’il
n’existe aucune publication valable sur celles-ci;

— Des ajustements peuvent étre apportés aux incertitudes indiquées;

— Un unique résultat, généralement le plus récent, est pris en compte par laboratoire (ou
auteur), pour limiter les corrélations entre les données utilisées ;

— Les valeurs recommandées sont obtenues a partir d’'une analyse de toutes les mesures
disponibles (ou valeurs théoriques), avec des incertitudes-types données a 1 o. »

L’estimation de la meilleure valeur et de son incertitude associée dépend de la méthode
de mesure employée par I'auteur de la publication. Les incertitudes indiquées dans les évalua-
tions sont obtenues suivant les recommandations du GUM [25], (Guide to the expression of
Uncertainty in Measurement), le guide pour I'expression de l'incertitude de mesure édité par
le JCGM (Joint Committee for Guides in Metrology). Dans le cadre du travail de cette these,
si un radionucléide n’a pas été évalué par le DDEP, les données sont issues de la table ENSDF
(Evaluated Nuclear Structure and Decay File), disponibles sur le site de I’AIEA (Agence In-
ternationale pour 'Energie Atomique) [26] ou du BNL (Brookhaven National Laboratory) [27].
Elles sont également compilées dans la carte des radionucléides [28] et [29].

1.3.3 Equilibrage du schéma de désintégration

L’ensemble des résultats obtenus pour les radionucléides permettent ainsi de construire un
schéma de désintégration par radionucléide, mais celui-ci doit étre équilibré ce qui implique que
[15] : «

— La somme des probabilités de transition pour tous les modes de désintégration (a, 3, v,
e) pour chaque niveau d’'un schéma de désintégration est égale a 1 (ou 100 %) ;

— Pour un niveau excité du noyau, la somme des probabilités de transition alimentant le
niveau (a, 3, v, €) est égal a la somme des probabilités de transition dépeuplant ce
niveau ;

— Lorsque les probabilités d’émission relatives P(rel),; des intensités d’émission 7 sont
connues par rapport a 'une d’elles, telle que v, en supposant que l'état fondamental
n’est pas alimenté par transition «, [ et e, toutes les intensités d’émission ~ absolues
I(abs).; peuvent étre calculées a partir de 1’équation suivante :

I(abs)y; = P(rel),; x N (1.56)
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Ot le « facteur de normalisation » N est déterminé par :

N Y P(rel)y(1+ o) =1 (1.57)

Ou la somme comprend les transitions v alimentant 1’état fondamental. »
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Chapitre 2

Mesure de I’activité d’échantillons
solides par spectrométrie X et ~

La spectrométrie de rayons X et v est une technique utilisée par de nombreux laboratoires;
elle permet d’identifier les radionucléides présents dans un échantillon radioactif mais aussi
de déterminer leur activité. Une autre application de cette technique est la mesure d’intensi-
tés d’émission photonique pour contribuer a I’amélioration de la connaissance des données de
décroissance. Les spectrometres peuvent étre concus autour de différents détecteurs : les plus
utilisés sont les scintillateurs inorganiques (Nal(T1), CsI, CdZnTe, LaBr3, etc.) et les détecteurs
a semi-conducteur. Cette partie se limitera a cette derniere catégorie. Si le processus de mesure
par spectrométrie est relativement simple a mettre en ceuvre pour les photons de haute énergie
(supérieure a 100 keV environ), il en est autrement a basse énergie (entre 10 et 50 keV). En effet,
les intensités d’émission photonique sont généralement mal connues (incertitudes élevées) et la
forte absorption du rayonnement dans le détecteur, la source et leur environnement rendent les
mesures plus complexes. Ce chapitre rappellera la constitution d’une chaine de spectrométrie
et détaillera les procédures d’étalonnage pour leur utilisation. Les principales corrections seront
présentées, avec leur application lors du traitement d’un spectre. Les incertitudes associées et
le cas spécifique des échantillons solides seront abordés en fin de chapitre.

2.1 Chaine d’acquisition

L’interaction des photons dans la zone de déplétion d’un semi-conducteur crée des paires
électrons-trous, dont 'origine et la mobilité sont expliquées par la théorie des bandes [30]. Mais
cette interaction dans le détecteur n’est pas directement mesurable et nécessite une chaine
d’acquisition pour obtenir un spectre en énergie exploitable [22] et [17]. Des électrodes pola-
risées aux extrémités du détecteur (zones dopées ou électrodes métalliques) créent un champ
électrique dans le semi-conducteur permettant la collection des charges (les électrons et les
trous) vers 'anode et la cathode ce qui induit une tension aux bornes du détecteur. Le signal
est ensuite collecté par une électronique de mesure composée d’un préamplificateur, d’un am-
plificateur et d’un analyseur multi-canaux (MCA) qui sont chargés de mesurer 'amplitude de
chaque signal et de le faire apparaitre comme un histogramme, avec le numéro de canal en
abscisse et le nombre d’occurrence en ordonnée. Cet histogramme est ensuite récupéré via un
logiciel d’acquisition sous forme d’un spectre caractéristique de la source radioactive étudiée.
La figure 2.1 présente de maniere simplifiée un systeme typique utilisé en spectrométrie avec
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un détecteur semi-conducteur.

Alimentation du
préamplificateur

!

Détecteur Préamplificateur » Amplificateur Anglyseur
e, multicanaux

Rejet des
empilements

Alimentation 5
S ™
de polarisation Fdle 0

du détecteur Retour & 1a

ligne de base

F1GURE 2.1 — Exemple de schéma d’un systeme électronique pour un détecteur semi-conducteur

2.1.1 Détecteurs a semi-conducteur

Dans le cadre de la spectrométrie de photons, les détecteurs a semi-conducteur les plus
couramment utilisés sont en silicium ou en germanium. Ils fonctionnent pour la plupart a la
température de I'azote liquide (-196 °C), permettant de réduire les effets de I'agitation ther-
mique. Il existe deux principaux types de détecteurs en silicium, les détecteurs au silicium-
lithium, Si(Li), et les détecteurs au silicium a dérive (silicon drift detectors ou SDD). Les Si(Li)
ont une zone de déplétion (partie active du détecteur) de quelques millimetres d’épaisseur au
maximum et la faible densité du matériau limite la mesure des photons a une énergie maximale
de 100 keV, puisque, au-dela, ’absorption dans le matériau est trop faible. Les SDD présentent
une anode avec une structure annulaire et 1’énergie du gap plus élevée du silicium. Ces deux
caractéristiques permettent de réduire le bruit dii a I’agitation thermique et un fonctionnement
a une température aux alentours de -30 °C, obtenue par un module de refroidissement fonc-
tionnent par effet Peltier [31] et [32]. Leur épaisseur est actuellement limitée a 450 pm, I’énergie
maximale de détection étant donc encore plus basse (60 keV).

Comme pour le silicium, il existe deux principaux types de détecteurs en germanium, les dé-
tecteurs germanium-lithium, Ge(Li), et les détecteurs en germanium de haute pureté, GeHP
(high-purity germanium, HPGe), qui sont majoritairement employés et ne nécessitent pas d’étre
refroidis par azote liquide lorsqu’ils ne sont pas en utilisation. Les GeHP permettent d’obte-
nir un volume actif de mesure plus important ce qui permet de détecter les photons de haute
énergie. Ce type de semi-conducteur présente une faible proportion d’impuretés, composées soit
de centres accepteurs, il s’agit alors de GeHP de type p, soit de centres donneurs, GeHP de
type n. Les détecteurs GeHP se présentent sous deux sortes de disposition, plane ou coaxiale.
La figure 2.2 présente un exemple de détecteur GeHP plan ou les contacts électriques sont
disposés aux extrémités plates du cristal cylindrique. Cette configuration permet d’obtenir les
meilleures résolutions en énergie pour de faibles diametres de cristal. Cependant, il n’est pas
possible d’atteindre des épaisseurs supérieures de 2 a 3 cm, ce qui s’avere insuffisant pour mesu-
rer des photons de haute énergie. La configuration, autour d’un axe cylindrique, d’un détecteur
GeHP coaxial est présentée dans la figure 2.3. Dans ce cas, une des électrodes est placée autour
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de la surface extérieure du cylindre, tandis que 'autre est placée a l'intérieur de la partie du
coeur du cristal de germanium qui a été retirée. Dans le cas des GeHP, le contact n™ est obtenu
par diffusion d’ions de lithium dans le germanium et le contact p* est obtenu par implantation
d’ions de bore a la surface du cristal. Ces zones ne font ainsi pas partie de la zone active du
GeHP (zone de déplétion), ce sont des zones dites mortes ou inactives. Le contact p™ étant
obtenu par implantation, ’épaisseur de cette zone est généralement tres fine (quelques pm).
En revanche, I’épaisseur de la zone du contact n est plus importante, a cause de la méthode de
diffusion. Dans le cas de la mesure de photons de faible énergie, il est préférable que la zone
d’entrée dans le détecteur soit le contact p, donc d’utiliser un GeHP de type n. Lorsqu’'un pho-
ton interagit dans la zone de déplétion, celui-ci crée un certain nombre de paires électrons-trous
qui dépend de ’énergie absorbée. Les charges migrent alors vers leur électrode respective (voir
figure 2.3), ce qui induit une différence de charge caractéristique de I’énergie absorbée.

contact p*

contact n*

FI1GURE 2.2 — Configuration d'un détecteur GeHP plan

=

Contact électrique

contact n” contact p™

contact p*
contact n’

Coaxial type p Coaxial type n

FI1GURE 2.3 — Configuration d'un détecteur GeHP coaxial

2.1.2 Electronique pour la spectrométrie ~

En sortie du détecteur, la fonction du systeme électronique est de polariser en tension
le détecteur, de collecter les charges issues des interactions des photons dans celui-ci, de les
transformer en un signal mesurable et de stocker I'information, tout en l’altérant le moins
possible. En électronique analogique, les différentes fonctions sont assurées par des modules
individuels qui sont décrits ci-dessous, mais de plus en plus, ces fonctions sont effectuées par un
module de traitement numérique du signal (Digital Signal Processing), apres la numérisation
du signal en sortie du préamplificateur.
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Alimentation en tension de polarisation

Il s’agit d’'une haute tension appliquée aux bornes du détecteur comme sur les figures 2.2
et 2.3. La valeur de la tension optimale est propre au détecteur et généralement indiquée par le
fabricant. Elle peut varier de quelques centaines a plusieurs milliers de volts suivant le volume
du cristal. Cette tension permet d’augmenter le volume de la zone de déplétion et la mobilité
des porteurs de charges dans le détecteur, facilitant ainsi leur collection vers les électrodes.
Par contre, si la tension est trop élevée, elle peut provoquer une augmentation tres rapide du
courant (claquage électronique) et endommager le cristal.

Préamplificateurs

Le préamplificateur, situé au plus pres du cristal, a pour fonction de collecter les charges
aux électrodes du détecteur et de les transformer en signal mesurable pour 'amplificateur. Le
préamplificateur est pourvu d’un condensateur qui, a partir d’'une quantité de charge () en
entrée, délivre une tension en sortie. Il existe deux types de préamplificateurs : les préampli-
ficateurs a retour résistifs et les préamplificateurs a « reset » (voir figure 2.4) : soit c’est une
résistance qui est placée en parallele du condensateur (retour résistif), soit ¢’est un transistor
(reset). Du fait du temps de descente du signal long et du bruit de Johnson [33], 'utilisation
d’un préamplificateur a retour résistif ne permet pas d’enregistrer des taux de comptage tres
élevés (10°-10%.s71). L’emploi d'un préamplificateur & « reset » rend possible cette application,
mais il y a une période de réinitialisation du signal durant laquelle le comptage n’est pas permis.

Résistif

— > Préamplificateur ——— >

Reset

FIGURE 2.4 — Signal en sortie du préamplificateur a retour résistif ou a « reset »

Amplificateurs

L’amplificateur a plusieurs fonctions : outre 'amplification du signal, il a pour but de le
mettre en forme, d’annuler le pdle zéro, d’assurer le retour a la ligne de base ainsi que le rejet des
empilements et autres fonctions. Plusieurs types de mise en forme du signal sont possibles. Parmi
celles-ci, la mise en forme gaussienne est tres utilisée en spectrométrie de photons, cependant elle
n’est pas parfaite et le signal de sortie a plutot une forme semi-gaussienne. Sur les amplificateurs
modernes, la mise en forme triangulaire est possible, le bruit relatif est plus faible. Cependant,
comme pour la mise en forme gaussienne, elle est quasi-triangulaire ou trapézoidale. La figure 2.5
présente un exemple de mise en forme gaussienne ou triangulaire. Dans le cas de I'utilisation
d’un préamplificateur a retour résistif, une longue traine est visible sur le signal en sortie.
Il se peut que, lors du retour a zéro de la tension, le signal passe par des valeurs négatives
avant de revenir a une valeur nulle (ligne de base). Il s’agit de ce que 'on appelle le pdle
zéro. Si une seconde impulsion arrive alors que le pole zéro n’est pas compensé, elle risque de
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ne pas étre correctement interprétée par 1’électronique. Pour corriger cet effet, 'amplificateur
est équipé d’un circuit de compensation du pdle zéro (circuit PZ). Lors de taux de comptage
tres élevés, il est possible d’observer une variation de la ligne de base ce qui a pour effet de
dégrader la résolution. L’amplificateur est pourvu d’un circuit de restauration de ligne de base
permettant de corriger ce probleme. Il permet également de corriger d’autres effets indésirables
comme les empilements, mais sa fonction premiere est 'amplification du signal en provenance
du préamplificateur afin que la tension atteigne des valeurs suffisantes pour étre facilement
sélectionnée par I'analyseur multi-canaux.

— > Amplificateur ———>

FIGURE 2.5 — Schéma du signal en sortie de I'amplificateur avec une mise en forme gaussienne
(haut) ou triangulaire (bas)

Analyseur multi-canaux

L’analyseur multi-canaux combine un convertisseur analogique-numérique (CAN) et une
suite de circuits logiques permettant le stockage des données. Le CAN convertit le signal ana-
logique en provenance de I'amplificateur en un signal numérique, dont I'amplitude dépend de
I’énergie déposée dans le détecteur par le photon. Cette information est ensuite stockée et
rangée dans un canal, correspondant a la hauteur d’impulsion du signal. De plus, I'analyseur
enregistre les diverses informations de l'acquisition. Le résultat obtenu grace a un logiciel de
visualisation est un histogramme des impulsions enregistrées pendant la durée de 'acquisition.
Grace a un étalonnage en énergie, il est possible de relier chaque canal a une énergie.

Logiciel d’acquisition

Le logiciel d’acquisition est l'interface entre 1'utilisateur et la chaine de spectrométrie. Il
permet de piloter 'acquisition d’une source radioactive depuis un ordinateur puis d’enregistrer
le spectre ainsi obtenu. Il est possible, en outre, de récupérer certaines informations sur cette
acquisition qui ont été stockées par le MCA : la date d’acquisition, le temps actif, le temps
réel, le temps mort, etc. Il existe plusieurs logiciels d’acquisitions disponible dans le commerce

comme GENIE2000 (CANBERRA), GammaVision (ORTEC), InterWinner (ITECH), etc.

Temps mort

Lorsqu’'un photon interagit avec le détecteur, la chaine d’acquisition transforme le signal
provenant du détecteur en un signal mesurable, cependant cela prend un certain temps (quelques
ps). Pendant la durée de ce traitement, le systéme est inactif, si un autre photon arrive dans le
détecteur, il ne sera pas détecté. Un temps de latence est requis pour que la chaine d’acquisition
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puisse a nouveau enregistrer le passage d’'un photon. Ce temps dit mort permet de définir le
temps réel d’acquisition comme étant le temps pendant lequel le détecteur est actif (temps
actif) auquel est ajouté le temps mort. Bien souvent le programme d’acquisition du détecteur
estime lui-méme la durée de ce temps mort.

Remarque : Pour des acquisitions a fort taux de comptage, il convient de vérifier la linéarité
de la réponse lorsque le temps mort augmente de fagon significative (> 10 %) (voir section 4.2).

Electronique numérique

Depuis plusieurs années, le traitement numérique des signaux se développe dans 1’ensemble
des systemes de mesure nucléaire. Les vitesses accrues d’échantillonnage et les techniques de
programmation de type FPGA (Field Programmable Gate Array) permettent de traiter les
signaux en reproduisant les différents traitements (mise en forme, amplification, codage) ini-
tialement effectués par des circuits analogiques, et qui peuvent désormais étre effectués par un
module unique. En complément, des traitements spécifiques sont envisageables, permettant de
tenir compte de la forme de signaux, a des fins de discrimination ou d’autres types de recon-
naissance. De maniere pratique, pour la spectrométrie v, des modules numériques commerciaux
sont désormais disponibles et sont amenés a remplacer I’ensemble de la chaine électronique tra-
ditionnelle. Cette simplification de la chaine d’analyse est contrebalancée par la nécessité de
régler un ensemble de parametres afin d’optimiser le systéme : ainsi une partie des réglages
d’amplification, de mise en forme et de codage sont alors effectués a partir d’un logiciel intégré
au module numérique ; d’autres options plus avancées sont également disponibles. Un exemple
de comparaison d’un module numérique avec 1’électronique analogique est développé dans la
section 4.2.

2.1.3 Géométrie de mesure

Lors de la mesure d’'une source radioactive par spectrométrie de photons, il est important
de définir au mieux la géométrie de mesure. Une géométrie de référence, conventionnellement
adoptée, au LNE-LNHB pour les étalonnages en rendement est la « source ponctuelle », il s’agit
d’une goutte de solution radioactive séchée et déposée entre deux films minces de Mylar®. Le
tout est inséré dans une bague en plastique permettant sa manipulation. Elle est placée a
une grande distance du détecteur par rapport a la taille de la goutte radioactive, typiquement
une dizaine de centimetres. De cette fagon, la source peut étre considérée comme ponctuelle
et cela limite le phénomene des coincidences vraies. Mais il arrive que la source mesurée ne
puisse plus étre considérée comme ponctuelle, ce qui est le cas pour les dosimetres. Un facteur
de correction prenant en compte l'absorption dans la source, la variation de I'angle solide de
détection ainsi que le changement d’autres parametres doit alors étre déterminé afin de tenir
compte du changement des conditions de mesures par rapport aux conditions d’étalonnage.
Cette correction est d’autant plus importante que I’énergie des photons est faible; elle sera
détaillée dans la section 5.1.

2.2 Etalonnage

L’étalonnage du détecteur est une étape fondamentale pour les mesures par spectrométrie de
photons [23], [22] et [17]. Celle-ci n’étant pas une méthode primaire de mesure de la radioactivité,
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I'utilisation de sources étalons est requise pour étalonner le détecteur en énergie, en résolution
et en rendement. Le parametre important en spectrométrie de photons est le pic d’absorption
totale (full-energy peak ou FEP) qui résulte du dépot de toute I'énergie du photon incident dans
le volume actif du détecteur. La position et la surface du pic permettent de déterminer 1’énergie
incidente, et donc d’identifier le radionucléide, et de quantifier son niveau de radioactivité. En
effet, la surface de ce pic est proportionnelle au nombre de photons émis par la source, au
rendement du détecteur et a la durée d’acquisition du spectre :

Np = AI(E)=(E)t ] C; (2.1)

Ou A est l'activité de la source, I(E) I'intensité d’émission de la raie d’énergie E, e(E) le
rendement du détecteur a 1’énergie F, t la durée d’acquisition et []; C; le produit de I’ensemble
des facteurs de correction. Si I'activité de la source mesurée est connue, c’est a dire mesurée
par une méthode primaire, et que le rendement du détecteur est connu, il est possible d’utiliser
la méme formule pour déterminer les intensités d’émission du radionucléide présent dans la
source radioactive mesurée. A partir de la surface du pic d’absorption totale Np et en connais-
sant le rendement du détecteur, il est possible également de déterminer I'activité d’une source
radioactive.

2.2.1 Sources étalons

Pour I’étalonnage, il convient d’utiliser des sources étalons les plus pures possibles ou un
seul radionucléide est présent. Les radionucléides sont choisis en fonction de la gamme d’énergie
d’utilisation du détecteur et selon les connaissances de leurs données de décroissance. C’est-
a dire avec la plus faible incertitude possible sur les intensités d’émissions des photons et la
période. Au LNHB, D'activité des sources étalons est déterminée par des méthodes primaires
(sans étalon) et un certificat d’étalonnage mentionnant le radionucléide et son activité a la date
de référence atteste de cette tracabilité (voir annexe). Parmi les radionucléides couramment
utilisés, se trouvent 22Na, *"Co, *Fe, ®Co, Y, %Cd, 1, 133Ba, 1¥7Cs, *?Eu, 2*'Am.

2.2.2 Etalonnage en énergie

Comme nous ’avons vu dans le paragraphe 2.1.2, les impulsions provoquées par l'interaction
des photons dans le détecteur sont stockées dans des canaux par le systéme électronique. A partir
de I’énergie des photons des radionucléides utilisés lors de I’étalonnage, il est possible de faire
correspondre un numéro de canal a une énergie donnée. Ainsi on obtient la courbe d’étalonnage
en énergie par la relation polynomiale suivante :

E(k€V>:E0+G10+G202+G303+ (22)

Ou C est le numéro de canal, Ejy est I'énergie au canal 0 et GG; est le gain de conversion
canal-énergie. Dans la majorité des cas, un ajustement linéaire est suffisant. L’étalonnage en
énergie dépend directement de ’estimation de la position du centroide du pic.
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2.2.3 Etalonnage en résolution

Comme il a été expliqué dans le paragraphe 2.1.1, pour une méme énergie incidente, le
nombre de paires électrons-trous créées lors de 'interaction d'un photon dans le détecteur n’est
pas constant et lors de la migration des charges vers les électrodes, elles peuvent se recombiner ou
en produire de nouvelles. De ce fait, le pic induit par un faisceau de photons mono-énergétiques
ne correspondra pas a une fonction de Dirac sur le spectre en énergie mais il aura une certaine
largeur s’apparentant & une fonction de Gauss ou de Voigt (voir paragraphe 2.4.2). De plus, le
bruit de fond de la chaine électronique contribue également a la largeur du pic. La résolution
en énergie, ou largeur a mi-hauteur (FWHM en anglais), est généralement approximée par la
relation suivante :

Wi =Wp+ W2+ W (2.3)

Le premier terme W32 correspond & la fluctuation du nombre de porteurs de charges créés
dans le détecteur :

W2 =2355"FekE (2.4)

Ou € est I’énergie moyenne pour créer une paire électron-trou (2,96 eV pour le Ge), F est
I’énergie du photon incident et F' le facteur de Fano. La présence de de dernier s’explique par
le fait que la statistique de création de paires n’obéit pas exactement a une loi de Poisson, ou
les événements sont indépendants les uns des autres. Le facteur de Fano [34] , [35] et [36] est
le rapport de la variance observée du nombre de paires créées sur la variance suivant la loi de
Poisson. Ce facteur est tres difficile a calculer théoriquement car il dépend de la qualité du
cristal de détection, il est en général mesuré. Il est typiquement de 0,1 pour le germanium et le
silicium.

Le deuxiéme terme de 'équation 2.3, W, correspond a la statistique de collection de charges
et il est admis qu’il varie en fonction du carré de I’énergie du photon incident.

Le dernier terme de I’équation, W2, correspond au bruit électronique, qui est indépendant de
I’énergie du photon incident. On obtient alors I’équation suivante :

FWHM =W2=aE*+bE +c (2.5)

Ot a, b et ¢ sont des constantes. La résolution d’un détecteur varie donc quadratiquement en
fonction de I'énergie. Comme dans le cas de I’étalonnage en énergie, pour étalonner le détecteur
en résolution, les émissions v de radionucléides étalons sont utilisés. L’ajustement de celles-ci
étant des fonctions de Gauss, la largeur a mi-hauteur est directement proportionnelle a 1’écart-

type o :
FWHM =~ 2,3550 (2.6)

La figure 2.6 présente un exemple de I’étalonnage en résolution d’un spectrometre. Le graphe
représente I’évolution du carré de I'écart-type de la gaussienne en fonction de I’énergie ; ainsi sa
variation est quasiment linéaire. La pente de cette droite permet de déduire le facteur de Fano
caractéristique de ce détecteur, en utilisant I’énergie moyenne de création de paires €=2,96 eV
pour le germanium a 77 K.
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FIGURE 2.6 — Carré de I'écart-type de la gaussienne en fonction de ’énergie

2.2.4 Etalonnage en rendement

Le rendement d’absorption totale du détecteur est un parametre critique pour la mesure
de radioactivité ou d’intensités d’émission de photons. Sa valeur dépend fortement de ’angle
solide de la géométrie de mesure ainsi que des phénomenes physiques, interactions électron
et rayonnement-matiere, a l'ocuvre dans le détecteur. Le rendement d’absorption totale du
détecteur est défini par le rapport entre le nombre de photons déposant toute leur énergie dans
le détecteur et le nombre total de photons émis par la source sur 47 sr. Autrement dit, le produit
de la probabilité que le photon soit émis dans la direction du détecteur (e5) par la probabilité
qu’il soit détecté par celui-ci () :

5:5051:4251 (2.7)

Ou 2 est 'angle solide de détection. Le rendement d’absorption totale peut étre séparé
en deux composantes : €; qui est le rendement intrinseque du détecteur et £4 le rendement
géométrique. Si ce dernier peut étre aisément déterminé par calcul, dans le cas d’'une source
ponctuelle, puisqu’il est possible de définir précisément les parametres géométriques dans les
conditions d’étalonnage, le rendement intrinseque est plus complexe a déterminer théorique-
ment. Effectivement, il requiert les caractéristiques du cristal de germanium comme son volume
actif (zone de déplétion du semi-conducteur), son épaisseur des zones mortes, etc. Ainsi que la
prise en compte de I'ensemble des interactions.

Rendement expérimental

L’approche traditionnelle est 1'utilisation de sources radioactives étalons dont 'activité est
certifiée & une date de référence indiquée (voir paragraphe 2.2.1). Pour une géométrie de réfé-
rence donnée, le rendement du détecteur pour 1’énergie £ de ’émission est défini par la relation
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suivante :
e(F) = fﬁ]\(fg)t I1¢ (2.8)

Ainsi, grace a l'utilisation de nombreux radionucléides différents dans les mémes conditions
de mesure, il est possible d’avoir un ensemble de valeurs discretes du rendement. Le rendement
de détection est alors déterminé. Pour cela, une fonction mathématique est ajustée avec le
logiciel ACORES [37] développé au LNHB pour permettre un tel ajustement grace a deux
types de fonctions mathématiques polynomiales « Apolog » et « Apocope » :

Apolog : log () =) ay log (E)*! (2.9)
k=1
n 1 k—1
Apocope : log(e) = ak(E) (2.10)
k=1

L’ajustement des fonctions s’effectue par la méthode du y2. L'utilisation d'un polyndme
de faible degré est recommandé, pour éviter des oscillations dans la fonction d’ajustement ne
correspondant a aucune réalité physique. La figure 2.7 présente un exemple d’ajustement avec
une fonction Apolog. La forme de la courbe est influencée par I'interaction des photons dans
le détecteur. En basse énergie, 'absorption dans les matériaux de la fenétre et la zone morte
du cristal ont une forte influence sur la forme de la courbe de rendement. Ensuite la courbe
passe par un maximum, qui correspond au maximum d’absorption des photons, puis diminue
a nouveau vers les hautes énergies du fait de la diminution de I’absorption des photons dans le
cristal.
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FIGURE 2.7 — Exemple d’un ajustement d’une fonction Apolog a des points expérimentaux du
rendement
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Rendement théorique
Le rendement d’absorption totale est également défini par :

S(E) = ﬁgl(m (2.11)
L’angle solide peut étre calculé facilement a partir du moment ou le diametre du détecteur est
connu, généralement indiqué par son fabricant. Le rendement intrinseque peut étre déterminé
soit de maniere analytique, soit par I'utilisation d’outil de transport de particules par méthode
Monte Carlo, comme GEANT4 ou PENELOPE. Pour calculer le rendement a l’aide d’une
expression analytique, il convient de tenir compte des atténuations durant le parcours des
photons entre la source et le détecteur (dans l'air, la fenétre d’entrée, la zone morte, ...),
I’absorption dans le volume actif, la probabilité d’échappement des rayons XK du germanium
ainsi que de tous les autres événements ne conduisant pas a un dépot complet de I'énergie du
photon incident (échappement du photoélectron de la zone active, effet Compton, ...). Dans le
cas d'un détecteur plan, le rendement intrinseque peut s’exprimer ainsi [23] :

er=e » E(i) piei (1 e E(Ge) pge eGe) C.C, (2‘12)

Le premier terme représente l'atténuation dans le matériau ¢ de coefficient d’atténuation
%(i), de masse volumique p; et d’épaisseur e;. Le second terme est ’absorption dans le détecteur,
C, est un facteur de correction pour les échappements des rayons XK du germanium et C, un
facteur de correction pour tenir compte des autres événements ne conduisant pas au dépot total
de I'énergie par le photon dans le détecteur, qui ne peut étre déterminé qu’expérimentalement.

Rendement total

Le rendement total e d'un détecteur est défini comme le rapport du nombre d’événements
enregistrés sur l'ensemble du spectre par le nombre total de photons émis par la source a
I’énergie E. Il représente donc la probabilité de déposer tout ou partie de ’énergie incidente dans
le détecteur. Le rendement total tient compte des interactions en dehors du détecteur (support
de source, blindage, etc.) et des diffusions; il est donc plus élevé que le rendement d’absorption
totale. Pour le déterminer expérimentalement, il est préférable d’utiliser des radionucléides
monoénergétiques, comme le 3"Cs. Une autre méthode consiste & le calculer par simulation
Monte Carlo.

Remarque : Par défaut, le rendement d’absorption totale sera désigné par rendement dans
la suite du mémoire.

2.3 Facteurs de correction

Lors de la mesure de 'activité d’'une source, d’intensités d’émission ou méme lors de ’éta-
lonnage en rendement, différents facteurs de correction [38] doivent étre pris en compte et
déterminés le plus rigoureusement possible afin d’obtenir des résultats fiables. Pour un méme
radionucléide, certains de ces facteurs sont indépendants de 1’énergie tandis que d’autres ont
des valeurs différentes suivant ’énergie des photons émis par la source.
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2.3.1 Correction de décroissance a la date de référence

Ce facteur de correction prend en compte la décroissance radioactive entre la date Ty de
référence de la mesure d’activité de la source (si celle-ci est connue) et la date T, du début de
I’acquisition :

—n2-—"7—"%
Cr=e 1/2 (2.13)

Il s’agit uniquement du cas ou le radionucléide mesuré ne fait pas partie d'une chaine de
désintégration. Dans ce dernier cas, le facteur de correction doit étre calculé en tenant compte
de la décroissance du nucléide pere et du nucléide fils.

2.3.2 Correction de décroissance

Pendant la durée de l'acquisition, l'activité de la source mesurée diminue également. Si
sa période est tres grande devant la durée de la mesure, cet effet peut étre négligé, sinon un
facteur de correction tenant compte de cette décroissance pendant 1’acquisition doit étre calculé.
Si le radionucléide ne fait pas partie d'une chaine de désintégration, le facteur de correction de

décroissance est : .
ln 2 TTQ
Cpec = —/T (2.14)
—In2 =L
1—e¢ Ty

Ou 7, est la durée réelle d’acquisition (temps réel, voir paragraphe 2.1.2). Le cas d'une chaine
de désintégration nécessite un traitement spécifique qui est dépendant de la chaine étudiée [21].

2.3.3 Correction d’atténuation

Dans le but de réduire le taux de comptage ou les effets de coincidences, un écran absorbant
les rayons X peut étre placé entre la source et le détecteur. L’atténuation des photons dans
celui-ci doit alors étre calculée en utilisant simplement la loi de Beer-Lambert :

Cu(E) = e »Bre (2.15)

Ou %(E) est le coefficient d’atténuation massique du matériau de ’écran, p sa masse volu-
mique et e ’épaisseur de 1’écran.

2.3.4 Correction de géométrie

La distance de mesure des sources étalons lors de ’étalonnage en rendement est définie et
sert de référence lors de la mesure d’autres sources radioactives. Pour augmenter le taux de
comptage, si I'activité de la source est faible, ou dans le cas contraire pour le diminuer, et donc
limiter le temps mort, il arrive toutefois que la distance source-détecteur soit différente de celle
définie par ’étalonnage. Le facteur de correction tenant compte du changement de distance est
simplement le rapport entre ’angle solide de 1’étalonnage et 1’angle solide de mesure, sa valeur
ne dépendant pas de I’énergie des photons émis par la source dans le cas ou les phénomenes de
diffusion sont négligeables. Si la géométrie de la source change, il faut également tenir compte
de la variation de l'auto-absorption dans le matériau de la source. C’est le cas des dosimetres
qui sera développé au paragraphe 2.5.2).
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2.3.5 Correction des coincidences

Le phénomene de coincidences résulte de I'impossibilité du détecteur a séparer les signaux
produits lorsque deux photons ou plus sont émis en cascade. En effet, lorsqu’un radionucléide
se désintegre et que le noyau fils se retrouve dans un niveau excité, il ne se désexcite pas
toujours vers 1’état fondamental et peut passer par plusieurs niveaux excités. Les durées de vie
des niveaux intermédiaires (de 'ordre de la picoseconde) sont, dans la majorité des cas, tres
inférieures au temps de résolution du détecteur (quelques microsecondes). Dans le cas ou ces
photons sont absorbés par le détecteur, un signal unique correspondant a la somme des énergies
déposées par les photons, au lieu de signaux individuels, est délivré en sortie du préamplificateur.
Cet effet est propre a un radionucléide, il dépend du schéma de décroissance de celui-ci. Il est
également fortement lié a la géométrie de mesure et donc au rendement du détecteur. Dans
le cas d’'une source ponctuelle, le facteur de correction peut étre calculé par ’association du
rendement d’absorption totale et du rendement total avec le schéma de désintégration :

Ccoic<Ei;X) =1- ZAETT]- + Z X 5Tj ETy, — .-
R gk i
Ep€ EpEGET.
4y Leafpfa 5 Pror EpfafTn
pq Pi i par Pi €

(2.16)

Ce facteur pour l’énergie E; d’un radionucléide X est défini comme le rapport entre le
rendement d’absorption totale apparent a I'énergie F; et le rendement a la méme énergie sans
coincidences. p; est la probabilité d’émission d'un photon d’énergie E;, de méme que p;; et
piji représentent les probabilités d’émissions conjointes de photons d’énergie (E;, E;) et (E;,
E;, Ey), respectivement. €; et e7, sont le rendement d’absorption totale et le rendement total
du détecteur pour I'énergie Fj;, respectivement. Il existe des logiciels dédiés au calcul de la
correction de coincidences comme ETNA, développé par le LNHB, ou GESPECOR [39], [40]

t [41], ANGLE [42], etc. Il est possible de déterminer également ce facteur de correction par
I'utilisation de méthodes Monte Carlo.

2.4 Traitement des spectres

Le résultat d’une acquisition est un spectre en énergie s’apparentant a un ensemble de
pics superposés a un fond continu. Un pic est caractérisé par sa position, propre a 1’énergie
émise par le radionucléide, sa largeur a mi-hauteur, et sa surface qui est proportionnelle au
nombre de photons émis, lui-méme dépendant du radionucléide mesuré et a l'activité de la
source. Ces informations sont les plus importantes pour une mesure et leur précision impacte
significativement la qualité des résultats. Les logiciels commerciaux permettent des traitements
de pics avec des formes simples comme un triangle ou une gaussienne (voir paragraphe 2.1.2), et
sont utilisés pour des analyses comparatives. Cependant, les modeles proposés par ces logiciels
sont inadaptés a la précision requise en métrologie. Un logiciel a été spécifiquement congu dans
cette optique au LNHB, COLEGRAM [43], qui propose différentes formes de pics et de fonds
a ajuster aux données expérimentales, par une méthode des moindres carrés non-linéaire.
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2.4.1 Description d’un spectre

Le pic d’absorption totale est le résultat du dépot total de 1’énergie d’un photon dans le dé-
tecteur lorsque celui-ci interagit par un effet photoélectrique ou par une ou plusieurs diffusions
Compton, suivies ou non d’une absorption (voir figure 2.9). Cependant, suite & ces interactions,
il arrive que des électrons primaires (photoélectrons ou électrons Compton) ou secondaires (Au-
ger), et des photons diffusés s’échappent du détecteur, générant des événements a plus basse
énergie.

De méme, suite au réarrangement de la structure électronique du germanium, des rayons XK du
germanium peuvent étre émis et s’échapper du volume du détecteur, emportant avec eux une
partie de I’énergie du photon incident. Ce phénomeéne contribue a diminuer le nombre d’évé-
nements sous le pic d’absorption totale. Les pics correspondants a 1’énergie du photon moins
I’énergie des rayons XK sont appelés pics d’échappement du germanium.

Dans le cas d’unique ou de multiples interactions par effet Compton dans le détecteur ou son
environnement, les photons sont enregistrés avec une énergie plus faible que leur énergie in-
cidente. Un fond continu dit fond Compton apparait ainsi aux énergies intermédiaires, avec
son front Compton, correspondant au dépdt d’énergie maximum par effet Compton dans le
détecteur. Il est possible également de remarquer des événements entre le front Compton et
le pic d’absorption totale, correspondant aux dépdts d’énergie successifs suite a de multiples
interactions Compton dans le détecteur.

Si le photon incident a une énergie supérieure a 1022 keV, celui-ci a une certaine probabilité
d’interagir par création de paire électron-positron. Suite a cette interaction, le positron va s’an-
nihiler tres rapidement avec un électron et créer deux photons ayant une énergie de 511 keV.
A partir de 13, il existe plusieurs possibilités. La premicre est ’échappement des deux photons
sans aucune interaction dans le détecteur, provoquant ainsi I'apparition d’un pic a ’énergie
du photon incident moins 1022 keV, appelé pic de double échappement. Deuxieme possibilité,
un seul des deux photons de 511 keV s’échappe du germanium et soit l'autre interagit par
effet photo-électrique et contribue a générer des événements dans le pic de simple échappement
(énergie du photon incident moins 511 keV), soit il interagit par effet Compton et contribue
alors au fond Compton. La troisieme et derniere possibilité est que les deux photons inter-
agissent dans le détecteur soit par effet photo-électrique, et contribuent aux événements dans
le pic d’absorption totale, soit par effet Compton et ils contribuent ainsi au fond Compton.
Les photons interagissent également dans 1’ensemble de I'environnement du détecteur (cellule
en plomb, support de source, collimateurs, etc.) ce qui ajoute des événements supplémentaires
dans le spectre : fond Compton, pics de fluorescence, pic d’annihilation a 511 keV, pic de
rétrodiffusion, fond de Bremsstrahlung, etc. Les figures 2.8 et 2.9 résument ces différentes in-
teractions et leurs effets sur un spectre (exemple avec un spectre de 2BAI).

Le mouvement propre du détecteur contribue également au fond continu, mais il peut étre
soustrait a partir du spectre enregistré sans source radioactive. Le fond continu du spectre ne
contient aucune information utile et doit étre soustrait du pic d’absorption totale. De forme
continue et monotone, en dehors des angles préférentiels de diffusion Compton, le fond est gé-
néralement représenté par une fonction polynomiale de faible degré. La méthode retenue sur
le logiciel COLEGRAM est de soustraire le fond continu dans une région d’intérét au début
du traitement, en tenant compte de la discontinuité induite par la présence du (des) pic(s)
d’absorption totale.
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Y511

FI1GURE 2.8 — Illustration de différentes interactions des photons dans un détecteur. PE = Effet
PhotoElectrique ; PP = Production de Paires; DC = Diffusion Compton ; RXK = photons de
fluorescence K du germanium
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FIGURE 2.9 — Illustration des différents effets dans un spectre, exemple de * Al

2.4.2 Traitement d’un pic

Apreés avoir défini une région d’intérét associée a un (ou plusieurs) pic(s), dont le calcul
de la surface est souhaité, il est possible d’ajuster les contenus de canaux par des fonctions
de différentes natures selon la nature de la particule a l'origine du pic (photon, «, électron).
Dans notre cas, nous nous intéressons uniquement au cas du traitement de pics induits par
I'interaction des photons. Cependant, il existe plusieurs types d’ajustements possibles selon
l'origine du rayonnement (X ou 7). Dans le cas d’un rayonnement ~y, I’ajustement par une
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fonction de Gauss est généralement bien adapté :

GE) = A 5 (2.17)

o2

Ou A est 'amplitude de la gaussienne, o son écart-type et Ej est le centroide. La surface
du pic est déterminée a partir des parametres d’ajustement, comme la surface totale de la
Gaussienne :

S(E)=V2710G (2.18)

Dans le cas des basses énergies, il est possible d’observer une traine a gauche du pic. La
convolution de la fonction gaussienne avec une fonction exponentielle décroissante tronquée
permet de prendre en compte cet effet avec la composante T(E) :

GT(FE)=G(E)+T(F) (2.19)
fvee E-Fg , o2 1 (E—FEy o
T(E)=Ae = 2.2 erfc [\/ﬁ ( - + 7_)] (2.20)

Le cas des rayons X est un peu plus compliqué a traiter. En effet, en plus de la largeur gaus-
sienne, il faut tenir compte de la largeur naturelle due a la durée de vie des états électroniques.
Dans certains cas, cette largeur peut atteindre quelques dizaines d’eV en basse énergie, ce qui
peut étre non-négligeable au regard de la résolution en énergie des détecteurs. Cette largeur
est prise en compte par le résultat de la convolution d’une fonction lorentzienne, L(E), par une
fonction gaussienne, appelée fonction de Voigt, V(E) :

vie) = [ j L(E') - G(E — E')dE’ (2.21)

Avec :
/2

(B — Ey)* + (I'/2)?

Ou I est la largeur de la fonction lorentzienne. De méme que pour la fonction gaussienne,

L(E) = (2.22)

il est possible d’ajouter une traine a la fonction de Voigt pour prendre en compte ces effets a
basse énergie.

2.4.3 Diffusion a basse énergie

La diffusion Compton peut avoir lieu dans la source (une source réelle n’étant jamais par-
faitement ponctuelle), le support de source, le détecteur ou son capot. La figure 2.10 présente
I’évolution de la différence entre ’énergie des photons provenant directement de la source et
celle des photons diffusés en fonction de la distribution angulaire de la diffusion, selon I’équation
1.34. Pour des énergies inférieures a 30 keV, la différence en énergie est assez faible pour que, en
tenant compte de la résolution du détecteur, les photons diffusés soient enregistrés tres pres du
pic d’absorption totale. L’enregistrement de ces événements prend ’apparence d’une pente sur
la gauche du pic et perturbe ainsi le traitement des pics. Pour les énergies supérieures, 1’écart
en énergie est suffisamment important et la surface du pic peut étre déterminée sans ambiguité.
Les figures 2.11, 2.12 et 2.13 présentent ’évolution des photons diffusés (surfaces en rouge) par
rapport au pic d’absorption totale pour différents radionucléides. %Y : entre 14 et 16 keV;
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133Ba : entre 30 et 36 keV ; 2! Am : environ 60 keV.
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FIGURE 2.11 — Spectre de Y avec des XK dans la région 14-16 keV
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FIGURE 2.13 — Spectre de **! Am dans la région d’énergies comprises entre 40 et 60 keV

2.5 Mesure d’échantillons solides émetteurs de rayons X

Jusqu’ici, il a été présentée la mesure par spectrométrie de photons de maniere générale.
Si la technique est bien maitrisée en haute énergie, le travail devient plus complexe lorsque
I’énergie des photons diminue en-dessous de 100 keV. Dans cette gamme d’énergie, le rayonne-
ment X est issu des réarrangements électroniques (voir paragraphe 1.1.3) et I'exploitation de

54



spectres multi-raies est souvent plus difficile que dans le cas des raies . De plus, la connais-
sance moindre des données d’émissions X apporte une contribution supplémentaire a la difficulté
de la mesure dans cette gamme d’énergie. En effet, si les intensités d’émission des rayons =,
indiquées dans les tables de données, sont trés souvent issues de mesures expérimentales, et
plus largement étudiées, celles indiquées pour les rayons X sont issues de calculs, relatifs a
I’équilibrage du schéma de désintégration du radionucléide concerné et des données atomiques
de celui-ci (comme le rendement de fluorescence par exemple) et sont généralement affectées
d’incertitudes-types relatives de 'ordre de quelques pourcents.

2.5.1 Etalonnage et sources étalons

Comme pour la spectrométrie v classique, des détecteurs a semi-conducteur sont utilisés
pour mesurer les photons de faible énergie, GeHP, SDD ou Si(Li). Dans le cas de 'utilisation
d’un détecteur au germanium, la configuration plane du cristal et de faible volume est préférable
pour cette gamme de mesure, notamment pour optimiser la résolution en énergie. L’étalonnage
en rendement d’un tel détecteur est plus difficile, car seul un petit nombre de raies d’émission est
disponible. De plus, les effets de diffusion & basse énergie (voir paragraphe 5.2) conjugués a un
spectre multi-raies, augmentent la difficulté des mesures. Afin de diminuer ces effets de diffusion
et les corrections de coincidences, la source radioactive est placée a une distance tres grande
devant la taille de la source et du détecteur. De méme, il est courant d’utiliser des collimateurs
placés entre la source et le détecteur, dans le but de limiter le nombre de photons diffusés,
principalement dans le support de source, interagissant dans le détecteur. Pour 1’étalonnage,
des sources ponctuelles sont utilisées de préférence afin d’éviter la diffusion dans la source elle-
méme. En ce qui concerne les radionucléides, le 2! Am est couramment utilisé en raison de ses
émissions de rayons XL entre 11 et 21 keV et v & 26, 33 et 59 keV, 33Ba et 5"Co sont également
souvent employés pour étalonner les détecteurs.

2.5.2 Correction d’auto-absorption et transfert de géométrie

Dans la section 2.3 a été évoqué un ensemble de facteurs de correction pour la mesure
du rendement ou d’activité. Dans ce paragraphe seront évoqués ceux spécifiques a la mesure
de sources solides ne pouvant étre considérées comme ponctuelles. Dans le cas d’une source
solide, et plus particulierement dans le cas d’une source volumique, les photons, suivant 1’origine
de leur émission dans la source, ne parcourent pas tout a fait la méme distance avant d’en
sortir. L’absorption des photons dans la source elle-méme, ou auto-absorption, doit étre prise
en compte, et peut ’étre analytiquement par intégration de 1’équation 2.15 :

1 — e sBEpe

ContB) = TrEy e

(2.23)

Cette approximation, qui considere que les photons suivent un parcours normal & la surface du
détecteur, est valable pour des sources de faible diametre et éloignées du détecteur.

De maniere générale, il est possible d’obtenir une valeur de ’auto-absorption par simulation
de Monte Carlo, en prenant le rapport du rendement simulé pour le type de source utilisée
lors de I’étalonnage et pour une source volumique de géométrie différente. L’avantage de cette
méthode, qui sera appelé par la suite transfert de géométrie [44], est qu’ainsi le facteur de
correction prend également en compte le changement de distance source-détecteur (correction
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de géométrie) et le changement d’angle solide de la mesure. Enfin, dans le cas d’une source solide,
il est possible de rencontrer un phénomene de fluorescence dans la source pouvant compliquer
la mesure d’activité, phénomene qui sera détaillé dans le paragraphe 3.3.

2.6 Incertitudes en spectrométrie v

Que ce soit dans le cas de la mesure d’activité d’une source, des intensités d’émission d’un
radionucléide ou du rendement du détecteur, il est nécessaire de déterminer les incertitudes
affectant ces mesures [38]. Elles sont obtenues en suivant les recommandations du GUM [25].
Les trois types de mesures citées ci-avant utilisent la méme formule, classique en spectrométrie
v, mais elle est inversée suivant le cas :

Np
A= B (B HO (2.24)
I(E) = AEJ\(TEH [1¢: (2.25)
e(E) = Ne (2.26)

I(E) At HC

Le calcul d’incertitudes associées résulte de la combinaison quadratique des incertitudes
relatives des différents composants :

() (82 (480 (42 5(2) e
() (52 (S8 () 5 () o

() - (52 (42 (22) - E () e

7

Lorsque I'activité de la source est connue, c¢’est-a-dire déterminée par une méthode primaire,
I'incertitude sur la mesure de 'activité est mentionnée sur le certificat d’étalonnage. L’incerti-
tude sur les intensités d’émission est quant a elle prise sur les tables de données recommandées.
En ce qui concerne l'incertitude sur la surface du pic, elle est calculée par l'association de
I'incertitude statistique et de l'incertitude de I'ajustement effectué par COLEGRAM. Une in-
certitude est également déterminée pour chaque facteur de correction pris en compte lors de
la mesure. L’incertitude sur le facteur de correction de décroissance a la date de référence est
calculée ainsi :

C T, — 1 T,
UCr) _ b ulTiye) (2.30)
Cr Iy Iy
L’incertitude sur la correction de décroissance est :
u(CDeC) —1n2 TT’“ u(Tl/Q)
= |Cpece€ /2 — 1] 2.31
C(Dec b T1/2 ( )
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L’incertitude sur la correction d’atténuation :

u(Can)  p u(e) ? U(%(E)) i
CAZ =S (B)e <6> - (,;(E) ) (2.32)

L’incertitude sur la correction des coincidences ne peut étre calculée que par méthode
Monte Carlo. Dans ce cas, elle est déterminée en suivant les recommandations de I'annexe
1 au GUM [45]. La correction de géométrie et d’auto-absorption étant incluse dans le calcul du
facteur de transfert de géométrie, les incertitudes le sont également. L’incertitude sur le trans-
fert de rendement, a l'instar de la correction des coincidences, peut étre calculée par méthode
Monte Carlo. Lorsque toutes les incertitudes sur une mesure sont déterminées, elles sont re-
groupées dans un tableau appelé bilan des incertitudes. Ainsi, cela permet d’identifier le ou les
parametres critiques lors d’une mesure et, également d’essayer d’en diminuer la contribution.
Les valeurs des composantes de I'incertitude sur la mesure sont tres variables et dépendent de
la géométrie de mesure, de l'activité de la source, du schéma de désintégration, etc.
Remarque : Par défaut, toutes les incertitudes mentionnées sont des incertitudes-types
(k =1).
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Chapitre 3

Dosimetre niobium et rhodium

Ce chapitre introduit la problématique liée a la mesure d’activité des dosimetres niobium et
rhodium. Une premiere partie de ce chapitre est consacrée a une courte introduction sur les in-
teractions des neutrons avec la matiere, contribuant a la compréhension de la suite du chapitre.
Ensuite, les données sur les émissions des produits de la réaction d’intérét (n,n’) des neutrons
dans les dosimetres : "Nb et '®"Rh, et les autres réactions d’activation induisant des phé-
nomenes de fluorescence qui perturbe la mesure sont détaillées. La derniere partie souligne les
limites de la méthode de mesure actuelle et besoins d’améliorations des données.

3.1 Interactions neutron-matiere

Tout comme le photon, le neutron est une particule de charge nulle. Ainsi, il n’interagit pas
avec la matiere selon les lois de I’électromagnétisme mais par des réactions de diffusion ou de
capture. Au cours des processus de fission a ’ccuvre dans un réacteur nucléaire, de nombreux
neutrons sont émis lors de la fragmentation des noyaux lourds. La durée de vie moyenne des
neutrons de fission dans un réacteur est inférieure a la milliseconde, ce qui est largement plus
faible que sa période (le neutron libre étant instable, il subit une désintégration § avec une
période de 15 minutes environ). La trés grande majorité des neutrons interagit donc a U'intérieur
du réacteur avant de subir une désintégration [46].

3.1.1 Classification neutronique

Le spectre énergétique des neutrons issus des fissions des noyaux a l'intérieur d’un réacteur
couvre un domaine assez large allant de 10~ MeV a 20 MeV. La nature des interactions des
neutrons avec la matiere change selon leur énergie. Ils sont ainsi souvent classés selon diffé-
rentes dénominations. Le classement le plus souvent utilisé en physique des réacteurs répartit
les neutrons en trois groupes :

1. Les neutrons thermiques : leur énergie est inférieure a 0,5 eV ;

2. Les neutrons épithermiques : cette catégorie désigne les neutrons dont 1’énergie est com-
prise entre I'énergie thermique et celle des neutrons rapides ;

3. Les neutrons rapides : leur énergie est supérieure a 1 MeV.
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Il existe d’autres classifications utilisant plus de trois groupes, mais c’est celle-ci qui sera
utilisée pour désigner les neutrons selon leur énergie. Dans le domaine d’énergie des neutrons
épithermiques, les sections efficaces d’interactions varient tres rapidement avec 1’énergie du
neutron et présentent généralement des phénomenes de résonance.

3.1.2 Types d’interactions

Le neutron n’interagit pas avec les électrons, seule son interaction avec le noyau atomique
est prise en compte. Les différentes interactions des neutrons avec le noyau peuvent étre classées
en deux grandes catégories : les réactions de diffusion ou d’absorption.

Diffusions

Lors d’une réaction de diffusion, le noyau cible conserve son numéro atomique et son nombre
de masse, mais il peut se retrouver dans un état excité, suivant le type de diffusion. En effet, il
existe deux types de diffusion selon que I’énergie cinétique totale de la réaction est conservée
ou non : la diffusion élastique ou inélastique.

Diffusion élastique : Lors d'une diffusion élastique, I’énergie cinétique portée par le neutron
est transférée en partie au noyau, elle est donc conservée lors de la réaction. Le neutron peut
directement interagir avec le noyau ou, un noyau composé se forme lors de la réaction pour
réémettre un neutron. Dans les deux cas, le noyau est dans un état identique avant et apres la
réaction. Cette réaction est notée (n,n).

Diffusion inélastique : Dans le cas de la diffusion inélastique, une partie de I’énergie ciné-
tique du neutron est conservée tandis qu’une autre partie, non conservée lors de la réaction, est
absorbée par le noyau et est convertie en énergie d’excitation. Cette diffusion est une réaction
a seuil, elle ne se produit qu’a partir d’une certaine énergie du neutron incident et dépend des
niveaux d’énergie excités du noyau cible. Suite a une diffusion inélastique, le noyau cible se
retrouve dans un état excité voire dans un état métastable. Cette réaction est notée (n,n’) ou

(n,n’y).

Absorptions

Dans ce type de réaction, le neutron est absorbé par le noyau. Suite a cette absorption, ou
capture, plusieurs événements sont possibles. Mais dans tous les cas, I’absorption d’un neutron
provoque une modification du numéro atomique et/ou du nombre de masse. Il existe quatre
types d’absorption : la capture radiative, I’émissions de particules chargées, I’émission de neu-
trons et la fission.

Capture radiative : La capture du neutron est suivie par I’émission d’un rayonnement - ; le
noyau se retrouve en possession d’un neutron supplémentaire, formant alors un autre isotope du
méme élément que le noyau initial. Dans la majorité des cas, I'isotope ainsi formé est radioactif.
La capture radiative est nommée (n,y).
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Emissions de particules chargées : Il y a plusieurs cas de figure possibles, ce type de
capture étant suivie de ’émission d’'un proton ou d’une particule chargée plus lourde : noyau
de deutérium, de tritium, d'une particule «, etc. Le noyau change de nature, et le noyau
résultant est souvent radioactif. Cette capture est appelée (n,p), (n,«), (n,d), (n,t), etc. suivant
la particule chargée émise.

Emissions de neutrons : Dans ce cas, la capture est suivie de l'expulsion de plusieurs
neutrons du noyau. Le noyau conserve le méme numéro atomique mais un autre isotope est
ainsi créé, majoritairement radioactif. Cette réaction est notée (n,2n), (n,3n), (n,4n), etc. selon
le nombre de neutrons émis.

Fission : Cette réaction survient dans le cas d’éléments tres lourds. Dans ce cas, la capture
du neutron conduit a la scission du noyau en deux fragments ainsi qu’a ’émission d’'un ou
plusieurs neutrons et de photons. Cette réaction est conventionnellement désignée (n,f).

Remarque : Lors de I'absorption d’un neutron, l'isotope ou le radioisotope formé n’est
pas toujours dans son état fondamental. Il y a une probabilité, dépendant de 1’énergie, pour
qu’il se retrouve dans un état excité.

3.1.3 Section efficace d’interaction

Tout comme pour les photons, la probabilité d’interaction d’un neutron, d’énergie F, avec
un noyau est représentée par la section efficace o, exprimée en barns. Chacune des réactions
nucléaires, de diffusion ou d’absorption, a sa propre section efficace. Ainsi, la section efficace
totale est considérée comme la somme de toutes les sections efficaces partielles des interactions,
elle est également nommeée section efficace microscopique.

0(E)or = iaz- (3.1)

En considérant un flux de neutrons d’intensité I, incident sur une cible d’épaisseur e et
d’épaisseur infinitésimale dx et de densité N, qui représente le nombre d’atomes par unité de
volume, le flux en transmission est donné par la relation suivante :

dI(E,z)=—No(E)I(x)dz (3.2)
Par intégration sur I’épaisseur totale e, I'intensité transmise devient :
I(E) = Lye NoBe (3.3)

La quantité No est définie comme étant la section efficace macroscopique et traduit la
probabilité d’interaction par unité de longueur :

S(E) = N o(E) (3.4)

Ol X est exprimé en cm™!. Lorsque tous les processus d’interaction sont pris en compte, la
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section efficace totale est :
Z:<E1)tot = Z<E)diff. élas. T E(E>d11“f inélas. + 2(E)capt. rad. T .. = N Zai

Et I'intensité en transmission du flux de neutrons est :

[(E) = Iye 5(F)ore

(3.5)

(3.6)

La section efficace o; correspond a une section efficace d’interaction partielle pour une éner-
gie F du neutron. Comme présenté dans le paragraphe 3.1.2, les neutrons sont classés selon

leur énergie et la section efficace peut étre classée en trois zones énergétiques distinctes cor-

respondant aux catégories des neutrons. La figure 3.1 présente la section efficace totale du
%Nb (courbe bleue) et les sections efficaces partielles et illustre la différence entre les trois
régions d’énergie des neutrons. La courbe rouge et la courbe verte représentent respectivement
la section efficace de capture radiative et la section efficace de diffusion inélastique. Dans le
domaine thermique, la section efficace varie approximativement en 1/ VE. La région des neu-

trons épithermiques présente de fortes variations en fonction de I’énergie, avec généralement la
présence de phénomenes de résonance. Ils se produisent lorsque ’énergie du neutron est proche
de I'énergie de I'un des états excités du noyau cible. Ensuite, dans la zone des neutrons rapides,

les valeurs de la section efficace diminuent rapidement en fonction de I'énergie.
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FIGURE 3.1 — Sections efficaces du " Nb en fonction de Iénergie. La courbe en bleu représente
la section efficace totale, en rouge la section efficace de capture radiative et en vert la section

efficace de diffusion inélastique [47]
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3.2 Dosimetres niobium et rhodium

Il a été présenté en introduction la dosimétrie en réacteur, les besoins et les intéréts liés
a l'utilisation des dosimeétres en niobium et en rhodium ainsi que les limites actuelles quant
a leur mesure. Cette section sera principalement consacrée aux différentes propriétés et aux
données fondamentales de ces deux éléments et aux deux radionucléides d’intérét : " Nb et
103mRh. 1 sera également décrit la spécificité des lots utilisés pour la dosimétrie en réacteur
et les différentes réactions possibles des neutrons avec le matériau des dosimetres : niobium ou
rhodium ainsi que les impuretés présentes dans les dosimetres respectifs [8] et [7].

3.2.1 Le niobium

A Tétat naturel, le niobium se trouve sous forme de mélange avec différents autres métaux
et particulierement avec le tantale. C’est pour cette raison que le nom de niobium lui a été
attribué : celui-ci dérive de Niobé, la fille de Tantale, dans la tradition grecque ancienne. Le
numéro atomique Z du niobium est 41, de symbole Nb, et un seul isotope du niobium est
stable : le %Nb. Il se présente sous forme d’un métal de couleur grise, de densité avoisinant
8,57 et ductile qui trouve des applications dans des nombreux domaines : métallurgie de I’acier
(automobile, aérospatial, etc.), aimants supraconducteurs, médecine (implants), matériau de
réacteurs nucléaires, optique, joaillerie, etc. [48] Pour rappel, I’évaluation du flux neutronique
grace aux dosimetres niobium dans les réacteurs nucléaires, se fait a partir de la mesure du
PMNDb formé a partir de la réaction : Nb(n,n’)*"Nb.

Données sur le *"Nb

Le ®*™Nb est un état métastable du ?Nb qui se désexcite vers I'état fondamental par une
transition isomérique (transition 7) unique tres fortement convertie. Les données évaluées sont
disponibles dans la base Nucléide [16] et sont détaillées ci-dessous.

Données nucléaires : L’énergie de réaction de la transition est de 30,77 (2) keV et la période
est évaluée a 16,12 (15) ans (voir figure 3.2). Les données caractéristiques de la transition v du
%" Nb sont indiquées dans le tableau 3.1 [16].

Energie P'y+ce . " 5 5 5 5
(keV) (%) Multipolarité ar (10°)  arp (10°)  ap (10°)  ap (10°)
YLo(Nb) 30,77 (2) 100 M4 0,260 (4) LI51(17) 0,249 (4) 1,693 (25)

Tableau 3.1 — Données de la transition ~ et coefficients de conversion interne

Données atomiques : Le tableau 3.2 présente la valeur recommandée du rendement de
fluorescence de la couche K ainsi que les énergies de liaison de la couche K et des sous-couches
L [16] et [49]. Le tableau 3.3 résume les intensités d’émission des électrons de conversion et
Auger ainsi que les intensités d’émission des photons du *"Nb et les largeurs naturelles des
émissions XK [16] et [50].
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EL, Er, Er,
WK Brc (keV) ey (keV) (keV)
0,751 18,0907  2,7005 2,693 2,7350

Tableau 3.2 — Rendement de fluorescence et énergie de liaison des couches électroniques du
niobium

Flect ( D . Photons Largeurs
Energie (keV) fgor?;}s. It)(;ur (rll{ei;g)le (pour 100 natu-
esmt. © désint.) relles (eV)
AL 1,4-26 81,25 (28) XL 1,9-267 288 (6)
CAK
KLL 13,49 - 14,14 XKas 16,5213 3,32 (8) 5,89
KLX 15,79 - 16,58 3,83 (11) XKa, 16,6152 6,34 (15) Ko 5,76
KXY 18,02 - 18,91 XK S5 18,607 6,21
ect o7 11,78 - 30,77 99,999409 (9) XK, 18623  LO4(4) XK py 6,21
ec1 0K 11,78 (2) 15,37 (33) XK g, 18,78 4,26
ec1oL 28,07 - 28,40 68,0 (14) XK}, 18952 (o6(11)  XK'G, 5,41
ect.om 30,30 - 30,57 14,72 (33) XK, 18,982 4,16
ect 0N+ 30,71 - 30,77 1,91 (4) 1.0 30,77 (2)  0,000591 (9)

Tableau 3.3 — Energies et intensités des émissions électroniques et des rayons X du “™Nb

Niobium pour la dosimétrie

Les dosimetres niobium utilisés pour la dosimétrie en réacteur se présentent sous la forme
d’une bande dont les dimensions sont les suivantes :

— Longueur : = 7 mm;
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— Largeur : =& 1 mm;
— Epaisseur : ~ 20 pm.

L’épaisseur moyenne du niobium a été mesurée au LNHB a partir d'un échantillon issu
du méme lot, grace a une machine a systeme optique équipée d’'une caméra et un logiciel de
traitement permettant un surfagage précis de la feuille. Sa masse a été ensuite déterminée avec
une balance de précision. Ainsi, a partir de la masse volumique du niobium, il est possible d’en
déterminer 1’épaisseur moyenne. Une analyse de la pureté de ce méme lot avait été également
effectuée en 1990 par spectrométrie de masse et une analyse plus précise par activation neutro-
nique spécifiquement pour le tantale. Le tableau 3.4 résume les impuretés trouvées ainsi que
leur quantité en partie par million, en masse. Le certificat d’analyse est présenté en annexe C.

Ni Fe Ta W Mo Zr Cr Co
0,02 0,06 4 12 14 <2 < 0,004 < 0,0003

Tableau 3.4 — Impuretés présentes dans le niobium (données en masse, exprimées en ppm)

Remarque : L’analyse par spectrométrie a donné une quantité de Ta de 4,6 ppm et par
activation neutronique de 4 ppm. C’est la valeur de 4 ppm qui avait été retenue sur le certificat
d’analyse du lot de niobium.

Réactions possibles dans un dosimeétre

EBNb
0l
T),=10d
Qle € 912r
Ty)2= 680 a
2Nb )
Ty=35 Ma —
T > %Nb
EETNTS N BoNp ——
T,,=16 a .nA}f
94Nb
SNb B BMo
o Ty=35d 15% B
%4Nb ny SmNp 95Nb
T.2=20300 a \ Ty=36 d 97,5%IT
94MD
937y B B3Nk
T.,=16 Ma

FIGURE 3.3 — Réactions possibles dans un dosimétre niobium & partir du “*Nb. En bleu est
indiquée la réaction d’intérét du dosimetre
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Conformément aux nombreuses réactions survenant par interaction des neutrons avec la
matiere, un nombre considérable de nucléides peuvent résulter de l'irradiation d'un dosimetre
niobium, a partir du niobium ou de ses impuretés. Une liste non-exhaustive des interactions
des neutrons avec le niobium est présentée sur la figure 3.3. En premier lieu, la réaction de
fission (n,f) a été écartée puisque le niobium est un atome trop léger pour se fissionner en deux
fragments. De méme, les probabilités de réactions (n,«), (n,d), (n,t) ou d’émission de particules
chargées plus lourdes sont tres faibles et peuvent étre largement négligées. La probabilité de
réaction (n,p) est également faible mais elle est tout de méme indiquée comme exemple. La
réaction de diffusion élastique ne produisant pas de radioisotopes, il n’est pas nécessaire de
I'indiquer. De nombreuses réactions sont également possibles a partir des différentes impuretés
présentes dans le niobium. S’agissant des mémes processus, il n’est pas nécessaire de les détailler.
Pour le moment, 'unique interaction a retenir est la production du *2Ta par capture radiative
sur le ' Ta.

3.2.2 Le rhodium

Le rhodium, du grec rhodon qui signifie rose, est le 45°™¢ élément du tableau périodique
des éléments, de symbole Rh. Seul un isotope du rhodium est stable : le 'Rh. Le rhodium
fait partie du groupe des platinoides, qui regroupe le ruthénium, le rhodium, le palladium,
I'osmium, l'iridium et le platine. C’est un métal dur et cassant, de couleur gris argenté et de
densité avoisinant 12,4. Etant un métal trés peu réactif et présentant un point de fusion élevé
(environ 2 000 °C), le rhodium est principalement utilisé comme catalyseur dans I'industrie
chimique et le chauffage a tres haute température. Il est également employé en joaillerie, dans
les anodes de tube a rayons X, etc. [48] La mesure du flux neutronique a partir des dosimetres
rhodium dans les réacteurs nucléaires, est effectuée & partir de la mesure de '™Rh créée a
partir de la réaction : 'Rh(n,n’)'*"Rh.

Données sur le '“*"Rh

Le '%™Rh est un état métastable du '®Rh qui se désexcite vers état fondamental par une
transition v unique fortement convertie. Les données qui seront présentées dans les paragraphes
ci-apres, proviennent d’une évaluation partielle, et donc non publiée, qui sont celles indiquées
sur le site de Laraweb [51] et utilisées par le LDCI pour les mesures de radioactivité de ce
radionucléide. Le '%™Rh ne fait pas donc pas partie de la table des données recommandées
parce que son schéma de désintégration n’est pas équilibré.

Données nucléaires : L’énergie de réaction de la transition est de 39,756 (6) keV et la période
est évaluée & 56,115 (6) min (voir figure 3.4). Les données sur la transition v du '*”Rh sont
indiquées dans le tableau 3.5. La probabilité de la transition est indiquée a 99 % alors que c’est
'unique voie de désintégration du '™ Rh, elle devrait donc étre de 100 %.

Energie Pyyce

(keV) (%)

Multipolarité (0% 7¢ ar, ap an ar

vio(Rh) 39,756 (6) 99 (8)  E3(+0,08%M4) 135 (6) 1049 (52) 215 (11) 31,6 (16) 1431 (71)

Tableau 3.5 — Données de la transition ~ et coefficients de conversion interne
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I.T.
103m
45 Rh 100 %

56.115 (6) min
T (%)l'
$ (keV)
1O 39.758 56,114 min
S | 0 Stable

"sRh

QT = 39.752 keV

FIGURE 3.4 — Schéma de désintégration du '®™Rh - I.T. = « Transition Isomérique »

Données atomiques : Le tableau 3.6 présente la valeur recommandée du rendement de
fluorescence de la couche K ainsi que les énergies de liaison de la couche K et des sous-couches
L [16] et [49]. Le tableau 3.7 résume les intensités d’émission des électrons de conversion et
Auger ainsi que les intensités d’émission des photons présentées dans 1’évaluation non publiée
ainsi que les largeurs naturelles des rayons XK [50].

ELI ELz ELS
wie Bre(keV) gy (keV)) (keV))
0,809 23,2302 3,4209 3,1567 3,0145

Tableau 3.6 — Rendement de fluorescence et énergie de liaison des couches électroniques du
rhodium

Rhodium pour la dosimétrie

Les dosimetres rhodium utilisés par le LDCI pour la dosimétrie en réacteur se présentent
sous la forme d’un disque dont les dimensions sont les suivantes :

— Diametre : &~ 8 mm ;
— Epaisseur : 50, 12 ou 6 pm.

L’épaisseur indiquée est 1’épaisseur nominale des différents lots. La surface de plusieurs
disques a été mesurée au LNHB. Ce sont les disques de rhodium de 50 um qui constituent
les mesures principales pour la dosimétrie en réacteur. Le lot de rhodium de 50 pym provient
de I'Institut for Reference Materials and Measurements (IRMM aujourd’hui JRC-Geel) et un
certificat d’analyse par spectrométrie de masse et par activation neutronique certifie un taux
de pureté d’environ 99,997 % en masse. Le tableau 3.8 résume les impuretés trouvées ainsi que
leur quantité en partie par million, en masse. Le certificat d’analyse est présenté en annexe C.
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Electrons (pour Energie Photons Largeurs
Energie (keV) L (pour 100 natu-
100 désint.) (keV) désint.) relles (eV)
ear 1,7- 3,0 77,6 (18) XL 2:;3376' 40 (2)
CaK XKoo 20,0739 2,16 (16) 7,90
KLL 16,286 - 17,097 XKa, 20,2163 4,08 (30)  XKa 7.73
KLX 19,138 - 20,214 1,78 (14) XK 92,6991 8,02
KXY 21,966 - 23,215 XKp1 22,7238 111(9) XK 8,02
ecror 16,5361 - 39,754 99,931 (4) XKAL 92,914 5,98
ect.ox 16,5361 (60) 9,3 (7) XKB, 92,917 6,38
ecior 36,344 - 36,752 72 (6) XK By 217 1si 15 XK g, 9,77
39,1289 -
ecronm 46,4400 14,8 (11) XK B4 93,217 5,77
ecrons 39,675 - 39,754 2,18 (17) o 39,756 (6) 0,069 (4)

Tableau 3.7 — Energies et intensités des émissions électroniques et des rayons X du '®™Rh

Ir

Pt

< 26

< b

Tableau 3.8 — Quantité de chaque impureté présente dans le rhodium donnée en ppm, en masse

Réactions possibles dans un dosimeétre

102mRhH

Typ=3,7a

102Rh
Typ=207d

103Rh 103mRh

" Typ=56 min w)
104RK

104Rh B 104Pd
Tiyp=42s

lO4mRh IT 104Rh
Tm:4min T1f2:42 s
103Ru B 103Rh
Ty=39d

FIGURE 3.5 — Schéma des réaction possible dans un dosimétre rhodium & partir du '*Rh. En
bleu est indiquée la réaction d’intérét du dosimetre
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Une liste non-exhaustive des interactions des neutrons avec le rhodium est présentée sur la
figure 3.5. Comme pour le niobium, seules les réactions (n,n’), (n,2n), (n,y) et (n,p) ont été
indiquées.

3.3 Fluorescence et auto-fluorescence

Comme cela a été décrit ci-dessus, de nombreuses réactions sont possibles dans les dosi-
metres. Ainsi, différents radionucléides peuvent se former consécutivement a une irradiation,
par des réactions différentes de celle d’intérét. De plus, des impuretés déja présentes dans les
dosimetres peuvent également étre activées. Certains de ces radionucléides, autres que *™Nb
ou '®™Rh sont encore présents lors des mesures en spectrométrie de photons et peuvent géner
I’évaluation de la valeur de l'activité recherchée des deux radionucléides.

En effet, la mesure s’effectue a partir des rayons XK du niobium et du rhodium respectivement.
Toutefois, d’autres radionucléides sont encore présents lors des mesures et, par décroissance,
ils émettent des photons, électrons ou des positrons. Toutes ces particules ont une certaine
probabilité d’interagir dans le volume du dosimeétre et, en particulier, par effet photoélectrique
dans la couche K du niobium ou du rhodium. Suite a la création d’une telle lacune et par
désexcitation atomique, des rayons XK caractéristiques du niobium ou du rhodium sont émis.
Ces rayons X, issus de la fluorescence du niobium ou du rhodium, ont donc la méme énergie
que ceux émis lors de la désintégration de *"Nb ou de '**"Rh.

Ces deux derniers émettent également des électrons dont 1’énergie est supérieure a I’énergie de
liaison de la couche K de ces deux éléments, il n’est pas exclu qu’ils induisent également une
fluorescence sur le niobium et le rhodium, processus pouvant étre qualifié d’auto-fluorescence.
Par conséquent, les rayons XK du niobium ou du rhodium comptabilisés dans le détecteur
peuvent avoir trois origines différentes : la désintégration du radionucléide dont l'activité est
recherchée, la fluorescence induite par les impuretés et ’auto-fluorescence. Or, seule la détec-
tion des rayons XK issus de la désintégration du " Nb ou du '""Rh est souhaitée, les autres
rayons XK amplifiant le nombre de coups sous les pics d’absorption totale (voir figure 3.6). Une
correction est donc nécessaire pour rectifier la mesure de 'activité des dosimetres niobium et
rhodium. Par exemple, dans le cas des dosimétres niobium, le *Nb et “Nb induisent de la

fluorescence.
93mNb Impureté
Dosimétre niobium
Rayons XK Rayons XK du niobium
du niobium

U

Rajoutent des coups sous les pics
Faussent la mesure d’activité

FIGURE 3.6 — Schéma simplifié du phénomene de fluorescence dans les dosimetres - exemple
avec le dosimetre niobium
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La correction apportée sur la mesure de l'activité liée aux phénomenes de fluorescence
induite par les impuretés et d’auto-fluorescence sera amplement développée dans la section 5.3.

3.4 Mesure d’activité des dosimetres

Cette section est consacrée a la méthode de mesure d’activité des dosimetres niobium a
la plateforme MADERE du LDCI. La mesure d’un dosimétre niobium consiste a évaluer son
activité a partir de la mesure des rayons XK du niobium. Actuellement, les dosimetres niobium
sont mesurés selon une méthode qualifiée de « relative », c’est-a-dire par comparaison avec
un échantillon de travail préalablement caractérisé a partir d'un échantillon de référence. Les
deux échantillons, de travail et celui a caractériser, sont mesurés puis comparés et 'activité est
obtenue a partir d’une regle de trois [52] et [53].

3.4.1 Raccordement des étalons niobium de travail

Les mesures des dosimetres niobium sont systématiquement comparées a la mesure d'un
étalon de travail de la plateforme. Il existe plusieurs étalons de travail permettant de couvrir
une large gamme de flux de photons. Ces étalons de travail sont en premier lieu raccordés a un
étalon de référence dont la mesure a été effectuée au LNHB.

Etalonnage du dosimeétre de référence

L’étalonnage du dosimetre niobium de référence est réalisé au LNHB, par spectrométrie X.
La référence avait été choisie de sorte que l'activité des radionucléides indésirables, c’est-a-dire
provoquant de la fluorescence, soit la plus faible possible. Ainsi, le seul radionucléide encore
présent, autre que " Nb, est “*Nb, dont les perturbations induites sur les mesures dii & V’effet
de fluorescence est trés limité (voir paragraphe 5.3.3) notamment parce que son activité est
généralement faible. Cet échantillon est ré-étalonné tous les cinq ans et donne lieu a un certificat
d’étalonnage indiquant l'activité du dosimetre ainsi que I'angle solide de mesure, I'activité du
dosimetre n’étant certifiée que pour un angle solide de mesure équivalent ou inférieur a celui
de I'étalonnage. Le dosimetre de référence est nommé Nb45-réf.

Etalons de travail

La plateforme MADERE utilise sept étalons de travail, c¢’est-a-dire sept dosimetres iden-
tiques en géométrie a la référence et aux dosimetres habituellement mesurés. Le raccordement
des étalons de travail a lieu tous les cing ans, consécutivement a 1’étalonnage de la référence au
LNHB. Les mesures en spectrométrie X sont effectuées dans la géométrie de référence avec une
distance source-détecteur d’environ 9 cm, soit un angle solide de mesure de 1,3.1072 sr. Dans
le cas ot des radionucléides autres que le ™ Nb sont encore présents, les étalons sont mesurés
en spectrométrie v pour déterminer la valeur de leur activité respective. La date de référence
du certificat d’étalonnage du Nb4b-réf est prise comme date d’origine pour 1’étalonnage des

étalons de travail. Pour chaque étalon de travail, le taux d’émission (rayons X.s™! sur 47 sr)
est comparé a celui de référence. Ensuite, I’activité est obtenue par :
Ttravail
Atravail - Aréf — C(fluo Cdéc (37)

Tréf

70



— Ayravair : Activité de I'étalon de travail, déterminée au LDCI ;
— Ay¢p o Activité de I'étalon de référence, déterminée au LNHB ;
— Ttravail © Taux d’émission de P'étalon de travail (en s™! sur 47 sr);

— Tyey : Taux d’émission de I’étalon de référence (en s™!

sur 4 sr) ;
— Cypyo : Correction de fluorescence apportée a la mesure de I'activité de I’étalon de travail ;

— Cue : Correction liée & la décroissance du ™ Nb durant la mesure.

Remarque : Le taux d’émission correspond au flux de rayons XK du niobium sortant

1

du dosimetre, il est donc exprimé en s sur 47 sr. Il ne prend pas en compte les intensités

d’émission ni 'auto-absorption dans le dosimeétre.

Chaque dosimetre a une dénomination correspondant approximativement a son taux d’émis-
sion respectif sous le pic d’absorption totale du rayon XKa du niobium, en géométrie usuelle-
ment choisie pour les mesures des niobium :

— Nb001 : = 157
— Nb005 : ~ 5s7!;
— Nb020 : ~ 20 s7!;
— Nb040 : ~ 40 s7!;
— Nb130 : ~ 130 s7!;
— Nb200 : ~ 200 s7!;
— Nb300 : ~ 300 s~ 1,

Q

Q

3.4.2 Mesure d’activité des dosimetres niobium

La mesure des dosimeétres niobium sur la plateforme MADERE est le plus couramment
effectuée dans la géométrie de référence (distance source-détecteur d’environ 9 cm). Elle se fait
toujours relativement a celle d'un étalon de travail, le dosimétre mesuré est donc comparé a un
étalon de travail présentant un taux d’émission proche. Les acquisitions de ’échantillon et de
I’étalon sont consécutives et effectuées dans les mémes conditions de mesure. L’acquisition est
gérée par le logiciel GENIE2000 et lancée pendant une durée permettant d’obtenir si possible
200 000 coups sous le pic d’absorption totale de la raie Ka.

Traitement des spectres

Le traitement des spectres est effectué avec le logiciel COLEGRAM. Par la suite, 'ajuste-
ment des pics est effectué avec la plus grande précision possible avec un recalage en énergie
si nécessaire (dans le cas ou il y a un écart entre 1’énergie des RX sur le spectre et I’énergie
théorique) et en tenant compte des rapports des intensités Kf/Ka, Kas/Kay et K'3y/K By.
S’agissant de 1’ajustement de pics provenant de I’émission de rayons X, des fonctions de Voigt
sont utilisées. Afin de prendre en compte le phénomene de diffusion, une fonction de Gauss avec
une pente sur la gauche est ensuite ajoutée.

Remarque : Le traitement de la diffusion est nettement approfondi dans le paragraphe sur
la diffusion (§ 5.2).
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Facteurs de correction

Les échantillons étant directement comparés a un dosimetre étalon de travail, seuls deux
facteurs de correction sont nécessaires pour calculer la valeur d’activité : la correction de fluores-
cence et la correction de décroissance. Cette derniére est liée a la décroissance du ™ Nb durant
la mesure. La correction de fluorescence prend en compte les perturbations des différentes impu-
retés sur les mesures. Pour pouvoir déterminer la correction de fluorescence, les échantillons sont
également mesurés sur un spectrometre v afin de quantifier 'activité de chacune des impuretés
présentes.

Calcul de P’activité

La mesure d'un échantillon en spectrométrie X fournit un taux d’émission de rayons X.
Par la suite, un étalon de travail, dont 'activité est connue, est également mesuré. L’activité
massique Amee, en P"Nb (Bq/mg) de 1’échantillon est donc simplement déterminée par la
relation suivante :

1 Téch
Améch - E Atr(wail - C(fluo Odéc (38)

Teravail
Les incertitudes sur les mesures sont évaluées conformément a la méthode présentée dans
la section 2.6.

3.4.3 Limite de la méthode « relative » de mesure d’activité

L’avantage de cette méthode relative est qu’elle ne nécessite pas d’étalonnage en rendement
du détecteur. Cependant, les mesures d’activité des échantillons sont effectuées par comparaison
a des étalons de travail, eux-méme étalonnés par rapport a un étalon de référence. Ces procé-
dures demandent un temps considérable et intégrent de nombreuses incertitudes de mesure, qui
peuvent induire une incertitude relative sur l'activité massique des échantillons supérieure a 6 %
(& k = 2). Par conséquent, une méthode permettant de supprimer ces étapes avait commencé a
étre développée sur les spectrometre X de la plateforme MADERE, en recourant a 1’étalonnage
des détecteurs a ’aide de sources ponctuelles étalons et en prenant en compte ’ensemble des
facteurs de correction (voir section 2.3). Toutefois, les résultats obtenus présentaient des écarts
relatifs systématiques compris entre 4 et 6 % par rapport aux mesures effectuées par la méthode
relative. Ces écarts sont certes compris dans les incertitudes de mesure mais cela traduit un
certain biais de mesure. Par ailleurs, il a été tenté d’utiliser les étalons de référence et de tra-
vail pour I'étalonnage en rendement du détecteur, mais les résultats présentent un écart relatif
systématique compris entre 1,5 et 2 % par rapport aux résultats issus des sources ponctuelles.
Les résultats de mesure des activités des dosimetres niobium sont fortement pénalisés par la
méthode de mesure dite relative employée a ce jour. Actuellement, I'incertitude-type sur I’acti-
vité de I'échantillon de référence est de 3 % environ (a k = 1), ce qui entraine une incertitude
sur les mesures d’activité des dosimétres niobium de 3,5 %, voire 4 %. A titre de comparaison,
les mesures réalisées sur des dosimetres complémentaires sont obtenues avec des incertitudes
d’environ 1,5 %. Or, pour la dosimétrie en réacteur, le niobium est trés important, car il apporte
des informations dans un domaine énergétique neutronique peu connu, le seuil de la réaction
étant proche de 1 MeV.

Ainsi, le principal objectif de la présente these consiste a proposer une évolution vers une mé-
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thode comparable a la spectrométrie vy classique, ce qui nécessite 'analyse détaillée de 1’étalon-
nage en rendement des détecteurs et des termes correctifs inhérents a la mesure des échantillons
solides. Cette méthode pourra ensuite étre appliquée aux cas d’autres échantillons solides émet-
teurs de rayons X, tels les dosimetres rhodium. L’importance de ceux-ci pour la dosimétrie en
réacteur est comparable a celle des dosimetres niobium, mais ils sont employés dans le cas des
réacteurs de faible puissance (réacteurs maquettes par exemple). Dans ce cas, la mesure d’ac-
tivité est réalisée sur le '*™Rh, dont la période radioactive est trés courte, environ 56 min. La
mesure ne peut donc étre effectuée a partir d'un étalon de référence, puisqu’il est impossible
d’en maintenir un avec une période aussi faible. En outre, pour la mesure de ce radionucléide,
il apparalt nécessaire d’améliorer la connaissance de ses données nucléaires et atomiques ; trois
expériences spécifiques seront présentées a cet effet.
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Chapitre 4

Dispositifs expérimentaux et
étalonnage

L’étalonnage d’un spectrometre de photons est une étape cruciale pour la mesure de ra-
dioactivité d’échantillons. Pour cela, une connaissance et une parfaite maitrise du détecteur
et de la chaine de mesure sont importantes. La premiere partie de ce chapitre est consacrée a
la présentation de la chaine de mesures utilisée et un exemple de comparaison entre les élec-
troniques numérique et analogique est présenté par la suite. La troisieme partie introduit les
outils de Monte Carlo qui seront largement utilisés au cours de cette étude. La derniere partie
du chapitre détaille ’étalonnage de référence en sources ponctuelles du détecteur avec trois
approches : expérimentale, Monte Carlo et semi-empirique.

4.1 Spectrometres X du LNE-LNHB et du LDCI

Au LNHB, de nombreux spectrometres de photons sont disponibles pour les activités du
laboratoire : raccordements internes, prestations externes, études de schémas de désintégration.
Un de ces spectrometres est adapté aux mesures de sources de tres forte activité, qui peuvent étre
placées a plusieurs metres du détecteur, et un autre est réservé aux sources de tres faible activité,
le détecteur étant muni d’'un dispositif anti-cosmique. Mais un seul spectrometre au germanium
est dédié a la mesure des photons de faible énergie, baptis¢ GENIX; il sera désigné ainsi par
la suite. D’autres spectrometres sont disponibles au LNHB pour ce type de mesure, mais ce
sont des détecteurs au silicium. Ils permettent de mesurer les photons d’énergie inférieure a 20
keV. Dans la plateforme MADERE du LDCI, deux détecteurs au germanium sont dédiés a la
mesure des photons de faible énergie, la Voie X1 et la Voie X2.

4.1.1 GENIX

GENIX est un détecteur plan de type N de faible volume (2,6 cm?) fourni par ORTEC
(modeéle PopTop GLP). Le préamplificateur est a retour résistif, il est alimenté par une alimen-
tation NIM ORTEC 4006. La haute tension est délivrée par un module ORTEC n°659 avec une
polarisation de —1000 V. Le signal du préamplificateur est envoyé vers un module d’amplifica-
tion ORTEC n°672, sur une entrée normale a impulsions négatives. La sortie de 'amplificateur
est unipolaire, la suppression du pdle zéro est automatique, comme la restauration a la ligne
de base. La mise en forme des impulsions en sortie de 'amplificateur est gaussienne avec une
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FIGURE 4.1 — Plan du détecteur GENIX

constante de temps de 6 us. Le signal de 'amplificateur est ensuite transmis vers un codeur
ORTEC ESB n°926, qui va convertir le signal analogique en signal numérique, le sélectionner
et le ranger dans un canal. La résolution en énergie du détecteur indiquée par ORTEC est de
169 eV & 5,9 keV (°°Fe) et de 487 eV a 122 keV (°"Co). Le gain est réglé & 20 et le gain fin est
a 1,088, ainsi il est possible de mesurer des photons dont les énergies vont de 3 keV a 168 keV.
Le tableau 4.1 indique les dimensions du détecteur et la figure 4.1 son plan de montage tels
qu’ils ont été fournis par le constructeur. Ce détecteur a pour but d’effectuer des mesures de
radioactivité et d’'intensités d’émission photonique avec un souci de précision métrologique. Un
support de source en plexiglas cranté a été usiné pour positionner correctement les sources
radioactives au-dessus du détecteur, le positionnement de référence de la source étant défini
au cran n°7, comme indiqué sur la figure 4.2, soit une distance d’environ 8 cm entre la source
et le cristal de germanium. Dans le cas ou des sources peu actives sont a mesurer, une autre
position d’étalonnage a été définie au cran n°3, soit une distance source-cristal d’environ 4 cm.
Cependant 'interaction des photons dans le support de source augmente le nombre de photons
diffusés arrivant dans le détecteur. Cette diffusion Compton dans le support vient s’ajouter a
celle qui se produit dans le Mylar® et I'anneau des sources. Pour des énergies inférieures a
30 keV cela entraine une « bosse » de diffusion a proximité du pic d’absorption totale. Ces
énergies correspondent a un angle de diffusion préférentiel d’environ 90°, c¢’est-a-dire une dif-
fusion dans les éléments du support et de la source, situés a proximité de celle-ci. Ces bosses
sont tres élargies et interferent avec le pic d’absorption totale; elles doivent donc étre prises
en compte dans I'ajustement lors du traitement des spectres augmentant alors I'incertitude sur
la surface du pic (voir section 5.2). Il est toutefois possible de diminuer le nombre de photons
diffusés en direction du détecteur par I'ajout de collimateurs. Deux emplacements permettent
la mise place de deux collimateurs en tantale, I'un avec une ouverture circulaire de 14 mm de
diametre pres du détecteur et 'autre avec ouverture de 10 mm de diametre pres de la source
radioactive (voir figure 4.2). La figure 4.3 compare deux spectres de '*?Cd obtenus sans et avec
les collimateurs et montre une réduction notable de la diffusion dans le deuxiéme cas.
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Diametre du cristal 16 mm

Epaisseur totale du cristal 10 mm

Epaisseur de la zone morte de germanium en

0,3
entrée (dopé au bore) S
Epaisseur de la zone morte de germanium en
. , iy 0,6 mm
sortie (dopé au lithium)
Distance cristal-fenétre en béryllium 7 mm
Epaisseur de la fenétre en béryllium 0,127 mm

Tableau 4.1 — Dimensions du détecteurs et caractéristiques du cristal de germanium

Source ponctuelle

Collimateurs Ta

R —

FI1GURE 4.2 — Configuration géométrique de référence du détecteur GENIX
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FIGURE 4.3 — Spectre du **?Cd dans le domaine d’énergie des rayons X sans et avec collimateurs

4.1.2 Voie X1 et Voie X2

Les deux spectrometres de la plateforme MADERE sont a base de détecteur LEGe (Low-
Energy Germanium) fabriqués par Canberra. Les cristaux ont une configuration de type plan
ayant un volume de 22,5 cm? dans le cas de la Voie X1 et de 41,6 cm?® dans le cas de la Voie X2. 11
n’y pas de zone morte en sortie, I’électrode est assurée par un contact métallique et le préampli-
ficateur est a retour résistif. La sortie est reliée & un module d’analyse de signaux numériques,
LYNX, fourni par Canberra. Il a pour fonctionnalité de transformer le signal analogique en
provenance du préamplificateur en un signal numérique, mais il a également la fonction d’am-
plificateur, d’alimentation du préamplificateur et de polarisation haute tension du détecteur,
et d’analyseur multi-canaux. Le LYNX délivre une haute tension aux bornes des détecteurs
d’environ —2000 V et —4000 V pour la Voie X1 et la Voie X2, respectivement. Les résolutions
en énergie des détecteurs indiquées par Canberra sont de 350 eV a 5,9 keV et 620 eV a 122 keV
pour la Voie X1 et 400 eV a 5,9 keV et 680 eV a 122 keV pour la Voie X2. La gamme de mesure
dans le cas de la Voie X1 est comprise entre 11 et 90 keV et celle de la Voie X2 est comprise
entre 11 keV et 200 keV. Le tableau 4.2 résume les dimensions des détecteurs, a partir des
données fournies par CANBERRA. Comme pour le détecteur GENIX, des supports de sources
en plexiglas crantés ont été fabriqués et ainsi deux géométries de référence ont été définies : une
géométrie ou la source est positionnée au cran n°9, soit une distance de mesure d’environ 9 cm,
et une autre ou la source est positionnée au cran n°4, soit une distance de mesure d’environ
4 cm. De méme, pour les deux détecteurs, deux collimateurs en tantale sont positionnés 1'un

proche du détecteur, ’autre proche de la source, afin de diminuer la contribution des photons
diffusés.
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Voie X1

Diametre du cristal 21,85 mm

Epaisseur totale du cristal 15 mm
Epaisseur de la zone morte en entrée 0,3 um
Distance cristal-fenétre en beryllium 5 mm

Epaisseur de la fenétre en beryllium 0,5 mm

Voie X2
Diametre du cristal 25,4 mm
Epaisseur totale du cristal 20,5 mm

Epaisseur de la zone morte en entrée 0,3 um
Distance cristal-fenétre en beryllium 55 mm

Epaisseur de la fenétre en beryllium 0,5 mm

Tableau 4.2 — Dimensions du cristal et du détecteur de la Voie X1 et de la Voie X2

4.2 Comparaison électroniques analogique et numérique

Une étude a été réalisée afin d’analyser précisément les performances actuelles de la derniere
génération de module compact proposé par labZY, le nanoMCA, en comparant les résultats a
ceux obtenus avec une chaine d’acquisition analogique traditionnelle. Ces tests sont effectués
dans les conditions de mesure du LNHB, a but métrologique, donc en limitant les taux de
comptage et en privilégiant la qualité des spectres en termes de résolution et de surface des
pics.

4.2.1 Courte présentation du module de labZyY

Le module nanoMCA est un petit ensemble compact de 92 x 38 x 25 mm (voir figure 4.4),
comprenant I’amplificateur et la mise en forme du signal. L’alimentation en haute tension et
celle du préamplificateur sont fournies par l'alimentation ORTEC de la chaine électronique
analogique.

Sa face avant (voir figure 4.5) présente :

— Deux connecteurs USB : 10 et PWR. Le premier sert de liaison et d’alimentation entre

I'ordinateur et le module, le second peut étre utilisé comme alimentation indépendante
du nanoMCA ;

— Un bouton switch permettant de basculer I’alimentation du module sur ON/OFF ;

— Une LED d’indication d’état du nanoMCA.
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FIGURE 4.5 — Face avant du module nanoMCA

Sa face arriere (voir figure 4.6) présente 4 entrées. Les entrées A et B servent a recevoir
les signaux provenant du détecteur, les entrées C et D sont des entrées numériques ou analo-
giques/numériques ayant différentes fonctions (signaux inhibiteurs, entrée vers un CAN de 12
bits, ...).

FIGURE 4.6 — Face arriere du module nanoMCA

La mise en forme des signaux est uniquement trapézoidale. Celle-ci est caractérisée par son
temps de montée (Rise Time), de descente (Fall Time = Rise Time), et la durée du plateau (Flat
Top). Un logiciel, labZY-MCA, permettant de configurer le module, I'acquisition de spectre et
d’opérer des traitements basiques est également intégré dans le nanoMCA. Ainsi, il est possible
d’effectuer différents réglages de la trapézoide et des constantes de mise en forme : Slow et
Fast Shaper. Le Slow Shaper est destiné a la mise en forme principale des signaux provenant
du détecteur, tandis que le Fast Shaper est utilisé pour identifier la présence d’événements et
d’empilements. Par conséquent, il convient de régler le Rise Time (RT) et le Flat Top (FT)
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pour les deux types de Shaper. Typiquement, un temps de montée de 100 a 200 ns est utilisé
pour le Fast Shaper.

Le logiciel fourni avec le module ne permet qu’un traitement simple des spectres et les fichiers
sortent avec une extension propre a celui-ci : « lzs ». Cependant, il est possible de les exporter
au format « chn » afin de pouvoir ouvrir les spectres avec le logiciel GammaVision® et de les
exploiter. Un premier onglet de la fenétre du logiciel permet de modifier les réglages propres
a l'acquisition d’'un spectre comme le nombre de canaux (16 384 au maximum) ou le temps
d’acquisition. Il est possible également de déclencher une impulsion numérique qui génere une
gaussienne entre les canaux 15 000 et 16 383. Ce test est tres utile pour régler les parametres
numériques de mise en forme du signal provenant du détecteur afin d’obtenir une gaussienne
sans traine sur la gauche ou la droite. Cela permet également de déterminer la contribution
¢lectronique a la largeur de la gaussienne sur le spectre, contribution indépendante de 1’énergie
du photon incident. Sur un autre onglet, il est possible d’indiquer le type de préamplificateur
du détecteur (reset ou RC), le gain et le pole-zéro, P/Z. Différents réglages sont permis suivant
les entrées utilisées (A, B, C ou D). Dans le cas présent, seule 'entrée A est utilisée et I'unique
champ indique le choix entre 'entrée A ou B ainsi que la polarité (positive ou négative) des
impulsions. L’onglet suivant propose les parametres modifiables de la mise en forme de la
trapézoide : RT et FT pour le Slow et Fast Shaper, Short et Long Time Constant (TC), BLR
Response (restauration de la ligne de base), FD Guard (la capacité d’empilement) et le seuil, en
canaux, des Slow et Fast Shaper. Le module est également pourvu d’un oscilloscope qui permet
d’observer les modifications effectuées sur les parametres des autres onglets. Il est notamment
utile pour le réglage de la valeur du pole-zéro, du Fast Shaper et du BLR.

4.2.2 Tests effectués sur le module

Les parametres que nous cherchons a étudier, sont la largeur & mi-hauteur des pics (réso-
lution en énergie) et la surface de ceux-ci en faisant varier le RT et le FT du Slow Shaper
ainsi que le taux de comptage, ce qui peut affecter les valeurs du rendement du détecteur.
Cela permet également de vérifier si 1’électronique numérique permet d’obtenir de meilleurs
résultats en terme de résolution que 'analogique. Deux séries de tests ont été effectuées avec
la méme source de **Ba. Une premiére série avec un taux de comptage constant en modifiant
les parametres de la trapézoide, une seconde en utilisant les mémes parametres fixés tout en
augmentant progressivement le taux de comptage grace a une source de *°Fe. Les résultats sont
ensuite comparés a ceux obtenus dans les mémes conditions avec 1'électronique analogique.
L’étalonnage en énergie est réalisé sur GammaVision® en utilisant les pics a 53, 80 et 160 keV
du spectre du baryum. L’analyse est ensuite effectuée avec le logiciel COLEGRAM pour les
pics des raies XKa et XK/ ainsi que les raies v de 53, 80 et 160 keV, et consiste a relever la
largeur a mi-hauteur et la surface sous chacun des pics. Les raies X sont déconvoluées avec des
fonctions de Voigt et les raies v avec des fonctions gaussiennes.

Variation de la résolution en fonction des parametres du Slow Shaper

Etant donné que le Slow Shaper est le paramétre principal de mise en forme du signal, nous
nous intéresserons principalement a lui dans cette étude. Ces séries de mesure sont effectuées
en utilisant une source de *’Ba, placée a 3 cm du détecteur (cran n°2). Quels que soient
les parametres du temps de montée et de la largeur du plateau de la trapézoide, le taux de
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L ce qui correspond & un temps mort compris entre 0,1 et 1,4 %,

comptage est de 'ordre 420 s~
selon les parametres du Slow Shaper. La série de mesures est réalisée selon le procédé suivant :
le plateau de la trapézoide (Flat Top) est fixé a plusieurs valeurs : 2; 0,5; 0,25; 0,125 us et,
pour chacune de ces valeurs, le temps de montée (Rise Time) varie de 1 & 12 us par pas de
1 ps. Pour chaque spectre, la durée d’acquisition en temps actif est identique (5 000 secondes),
de sorte a avoir un bon compromis entre la statistique de comptage et le nombre d’acquisitions
a réaliser.

La variation de la résolution en fonction de 1’énergie pour différents temps de montée avec
une valeur de largeur de plateau de 2 us est présentée sur la figure 4.7. Nous pouvons alors
observer qu’a partir d'un temps de montée de 4 us la résolution n’évolue presque plus. Elle est

quantitativement inférieure a celle obtenue avec ’électronique analogique.
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FIGURE 4.7 — Résolution en fonction de I’énergie pour une largeur de plateau fixée a 2 us

Les figures 4.8 a 4.10 représentent les variations de la résolution en fonction de 1’énergie
pour des largeurs de plateau plus courtes. Nous pouvons remarquer qu’il n’y a presque pas
de différence entre ces graphiques et qu’a partir d’'une valeur de 6 ps du temps de montée,
la résolution n’évolue quasiment plus. Toutefois, celle-ci atteint une valeur comparable a celle
obtenue avec I'électronique analogique, voire tres légerement meilleure. Par exemple, pour une
largeur de plateau de 0,125 us et un temps de montée de 12 us, la résolution a une valeur
inférieure de 1,5 %, en moyenne, comparée a celle obtenue avec I’analogique.

La figure 4.11 détaille la variation de la résolution obtenue pour le pic a 53 keV du baryum
en fonction du temps de montée pour différentes largeurs de plateau, et permet de mieux
comparer les différents parametres de la trapézoide. La figure 4.12 représente la variation de
la résolution selon I'énergie pour différentes largeurs de plateau et une comparaison avec la
résolution obtenue avec 1’électronique analogique. Nous pouvons observer qu’avec une largeur
de plateau de 0,125 us le résultat avec le nanoMCA est de qualité légerement meilleure, environ
1 %, que celui acquis avec I'analogique.

Remarque : Les résultats obtenus pour le pic a 160 keV n’ont pas été pris en compte dans
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FI1GURE 4.8 — Résolution en fonction de I’énergie pour une largeur de plateau fixée a 0,5 us
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FIGURE 4.9 — Résolution en fonction de I’énergie pour une largeur de plateau fixée a 0,25 s

les analyses du fait de la faible intensité d’émission de la raie v donc de la faible statistique de
comptage donnant lieu a des résultats parfois incohérents par rapport a ceux des autres pics.

Variation de la surface en fonction des parametres du Slow Shaper

Les conditions de mesures sont identiques, mais au lieu de calculer la largeur a mi-hauteur,
c’est la surface sous chaque pic du baryum qui est relevée. Nous considérerons par la suite la
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FIGURE 4.11 — Résolution en fonction du temps de montée

variation relative de la surface de chaque pic en prenant comme référence la surface mesurée sous
le pic lors d’une acquisition effectuée dans les mémes conditions avec 1’électronique analogique.
Les figures 4.13 a 4.16 représentent les surfaces relatives des pics en fonction de I'énergie pour
différents temps de montée de la trapézoide. Nous constatons que plus la largeur du plateau de
la trapézoide est petite, plus les écarts relatifs des surfaces sont faibles.

Avec des constantes de 0,250 et 0,125 us, ces écarts sont inférieurs a 2 % par rapport a
I’électronique analogique, excepté pour la surface du pic a 160 keV. Mais de maniere générale,
quel que soit le temps de montée et la largeur de plateau, les valeurs des surfaces varient
autour de celles obtenues avec 1’électronique analogique. Les écarts dépendent des fluctuations
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FWHM en fonction de I'énergie pour différentes largeurs de plateau
(RT fixé a 12ps)
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FIGURE 4.12 — Résolution en fonction de I’énergie des pics du **Ba pour un temps de montée
de 12 us

Surface relative de chaque pic en fonction de I'énergie pour différents
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F1GURE 4.13 — Surface relative en fonction de I’énergie pour une largeur de plateau fixée a 2 us

statistiques plutot que d’une perte de comptage ou d’une mauvaise gestion du temps mort. Pour
les mémes raisons que dans la partie précédente, les résultats obtenus a 160 keV ne sont pas
cohérents avec ceux obtenus aux autres énergies, exceptée la tendance observée précédemment,
c’est-a-dire la diminution des écarts relatifs en fonction de la largeur du plateau.

Variation de la surface sous pic en fonction du taux de comptage

Dans cette partie de I’étude, nous utilisons les réglages du Slow Shaper suivants : RT= 12 us
et FT= 0,125 us et le temps d’acquisition est fixé a 1 000 s. Les mesures sont effectuées avec la
méme source de **Ba placée a 3 cm du détecteur. Trois pics du "**Ba sont exploités : 30, 35 et
80 keV. Les autres pics ne sont pas utilisés en raison de leurs faibles intensités et par conséquent
de la faible statistique de comptage résultante. Une acquisition de référence est effectuée avec la
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Surface relative de chaque pic en fonction de I'énergie pour différents
temps de montée (plateau fixé a 0,250ps)
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FIGURE 4.15 — Surface relative en fonction de I’énergie pour une largeur de plateau fixée a
0,250 ps

source de '**Ba seule, et par la suite, avec une source additionnelle de **Fe (figure 4.17) qui est
déplacée sur le support dans le but d’augmenter progressivement le taux de comptage global.
Nous avons observé ainsi ’évolution des surfaces relatives des trois pics par rapport a celles de
l’acquisition de référence, en fonction de ce taux. Les spectres sont traités avec COLEGRAM
pour éviter de prendre en compte des empilements apparaissant dans les régions d’intérét. Par
exemple, la somme des raies XKa du Ba et des raies X du Fe donne un pic a environ 35 keV a
coté de la raie XK du Ba.

La figure 4.18 présente les variations relatives des pics du baryum en fonction du taux de
comptage. Une diminution relative des surfaces d’environ 2 % au maximum jusqu’a un taux
de comptage de 25 000 s~! est observée, puis un effondrement de la surface des pics & 30 et
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Surface relative de chaque pic en fonction de I'énergie pour différents
temps de montée (plateau fixé a 0,125ps)
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FIGURE 4.16 — Surface relative en fonction de 1’énergie pour une largeur de plateau fixée
0,125 us
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FIGURE 4.17 — Détecteur GENIX avec les sources de baryum et de fer

80 keV au-dela. Cette diminution s’explique par la coincidence de deux photons provenant du
fer et du baryum. L’électronique n’a pas le temps de les séparer et « enregistre » une énergie
comme étant la somme des énergies des deux photons coincidents. Plus le taux de comptage est
élevé et plus la probabilité d’un tel événement est importante, faisant apparaitre sur le spectre
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ce que nous appelons des pics sommes, ou encore empilements fortuits. Ceux-ci ont les valeurs
des énergies des Ka, K3 et v du baryum, additionnées avec celles des Ka et K3 du fer. Ainsi,
ce sont des événements soustraits aux pics principaux du baryum, par rapport au spectre de
référence. En calculant la surface des pics sommes et en les ajoutant a celles des pics principaux
du baryum, les surfaces relatives résultantes ont des valeurs aux alentours de 1, exceptées celles

du taux de comptage a 35 000 s~ 1.

Surface relative des pics du *3Ba en fonction du taux de comptage
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FIGURE 4.18 — Variation de la surface relative en fonction du taux de comptage

Ainsi, sur ce module numérique, grace a un traitement manuel des spectres et si les sources
radioactives sont bien connues, il est possible de corriger les effets d’un taux de comptage élevé,
et par conséquent d’un temps mort important. La figure 4.19 compare les performances entre
les modules d’acquisition analogique et numérique. Dans le cas présent, c’est I’évolution des
surfaces moyennes des trois pics de **Ba, relatives & I'acquisition de référence (absence de la
source de fer), qui est représentée. Contrairement a 1’électronique numérique, une augmentation
des surfaces relatives en fonction du temps mort dans le cas de 1’électronique analogique est
remarquée, cela suggere une mauvaise gestion du temps mort.

De méme qu’avec 1'électronique numérique, la surface relative moyenne s’effondre pour un
taux de comptage de 35 000.s7' (équivalent a 62 % et 82 % de temps mort environ pour
I’électronique numérique et analogique respectivement). Une des conséquences pouvant en étre
déduite est qu’au-dela de 50 % de temps mort, ’électronique numérique ne gere plus correc-
tement celui-ci. Enfin, la figure 4.20 compare I’évolution du temps mort en fonction du taux
de comptage entre le module d’acquisition analogique et le module numérique. Ces résultats
démontrent bien la meilleure gestion du taux de comptage du module numérique par rapport
au module analogique.

Les essais réalisés avec le module nanoMCA de labZY montrent que les réglages des pa-
rametres de mise en forme des signaux ont une influence non négligeable sur la qualité des
spectres. La maitrise de ces parameétres est donc nécessaire, notamment par souci d’obtenir des
résultats suffisamment fiables pour la métrologie. En comparant les résultats obtenus a ceux de
I’électronique analogique, il est possible de constater également la faculté du module numérique
a obtenir de meilleures performances que l'analogique. Le temps de montée de la trapézoide
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Comparaison de I'évolution des surfaces relatives en fonction du temps
morts entre les électroniques analogique et numérique
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FIGURE 4.19 — Variation de la surface relative en fonction du taux de comptage

Comparaison de I'évolution du temps mort en fonction du taux de
comptage entre les électroniques analogique et numérique
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FIGURE 4.20 — Variation du temps mort en fonction du taux de comptage

a une forte influence sur la résolution a mi-hauteur des pics du spectre obtenu. La largeur
de plateau influence peu la résolution, mais sa contribution est malgré tout remarquable. Un
temps de montée de 12 us et une largeur de plateau de 0,125 us permettent d’obtenir une
meilleure résolution en énergie qu’avec 1’électronique analogique. Les surfaces des pics relatives
a ’électronique analogique sont peu influencées par les parametres de mise en forme. En effet,
quels que soient le temps de montée et la largeur du plateau de la trapézoide, pas de perte
ou d’augmentation de comptage n’est observée, seulement une variation des valeurs autour de
celle de I'analogique due a une fluctuation statistique du comptage. Toutefois, les parametres
ont une influence appréciable sur les écarts relatifs de ces fluctuations. Le traitement numé-
rique du module nanoMCA permet d’effectuer des acquisitions avec des taux de comptage plus
élevés que ceux réalisés avec I’électronique analogique, toutefois les surfaces des pics évoluent
en fonction du taux de comptage, en particulier la gestion des empilements, que ce soit avec
I’analogique ou le numérique. Pour conserver un écart relatif inférieur a 2 %, il est préférable de
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ne pas dépasser un taux de comptage de 10 000 s—*. Les résultats ont été obtenus avec un temps
de montée de 12 us. En diminuant cette constante, il est possible d’effectuer des acquisitions
avec un taux de comptage plus élevé en conservant un temps mort équivalent, cependant la
résolution se dégrade. Il revient a l'utilisateur de faire le compromis entre résolution et temps
mort. L’utilisation du module nanoMCA développé par labZY en métrologie des rayonnements
est possible mais nécessite une bonne maitrise de I'appareil, et par conséquent une étude préli-
minaire pour optimiser les différents parametres de mise en forme du signal. Suite aux mesures
effectuées, il est recommandé d’utiliser ce module avec une mise en forme trapézoidale ayant
un temps de montée compris entre 6 et 12 us et une largeur de plateau de 0,125 us. Ensuite,
il est important de vérifier les limites du taux de comptage au-dela desquelles les surfaces sous
pics ne sont plus fiables, sans oublier que cela dépend du temps de montée.

4.3 Outils Monte Carlo

En spectrométrie de photons de basse énergie, il est nécessaire de déterminer des para-
metres, des corrections ou d’étudier des phénomenes trop complexes pour étre calculés par
méthode analytique ou obtenus expérimentalement, comme le transfert de rendement, la pente
de diffusion en basse énergie ou la fluorescence dans les dosimetres (voir chapitre 5). Les codes
de calculs de transport de particules dans la matiere par méthode Monte Carlo peuvent alors
se révéler tres utiles pour pallier la méthode analytique, les résultats doivent cependant étre
validés par une approche expérimentale. Le terme méthode Monte Carlo désigne une classe
d’algorithmes visant a calculer une valeur numérique par la génération de nombres aléatoires.
Ces méthodes ont été développées dans les années 1940 notamment par les physiciens engagés
dans les travaux de recherches sur la fabrication de la bombe atomique au cours du projet
Manhattan. Les méthodes Monte Carlo trouvent plusieurs applications, dont le transport des
particules dans la matiere. Plusieurs de ces méthodes Monte Carlo sont en libre distribution :

GEANT4, PENELOPE, MCNP, etc.

4.3.1 GEANT4

GEANT4 [54] a été initialement développé au CERN pour les besoins de calculs en phy-
sique des particules de haute énergie, il a été par la suite adapté a d’autres domaines tels la
physique nucléaire, la physique médicale, et continue encore, a I’heure actuelle, a étre étendu
a d’autres applications. GEANT4 a été con¢gu comme une boite a outils, organisée en diffé-
rents domaines interdépendants, il est toutefois possible de modifier un de ces domaines sans
influer sur le reste du programme. Cette capacité d’adaptabilité est rendue possible grace a la
programmation orientée-objet, propriété intrinseque au langage C++. Ainsi, 'utilisateur peut
créer et modifier sa propre géométrie de simulation, sélectionner des processus d’interaction
et des particules. Il revient également a l'utilisateur de choisir le modele de la physique dé-
crivant 'intégralité des processus d’interaction des particules. Il en existe de nombreux, ayant
différents domaines d’application que ce soit pour les particules ou pour I’énergie, utilisés pour
modéliser les interactions hadroniques ou encore les liaisons quarks-gluons pour l'interaction
des protons, neutrons et autres particules. Dans cette étude, I’énergie des photons ne descend
pas en-dessous de quelques keV et ne dépasse pas 2 MeV. A ces énergies, leurs interactions sont
principalement régies par les lois de ’électromagnétisme. Il existe différents modeles décrivant
les processus d’interactions électromagnétiques. Un modele développé récemment est la liste
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standard__option regroupant les modeles des listes de physique standard et de basse énergie,
Penelope et Livermore. En ce qui concerne ce dernier modele, il permet de décrire les interac-
tions électromagnétiques des photons, des électrons et des positrons pour des énergies comprises
entre quelques centaines d’eV a 100 GeV. La liste de Penelope a été implémentée a partir du
code de calcul PENELOPE (voir paragraphe 4.3.2), considéré comme la référence sur le calcul
des interactions électrons, positrons et photons-matiere, en se basant sur sa version de 2008.
La liste de Penelope décrit les interactions pour des énergies allant de quelques centaines d’eV
a 1 GeV. Dans la suite des travaux, c’est le modele de la physique Penelope qui a été conservé
dans les simulations pour décrire ’ensemble des interactions des photons, des électrons et des
positrons dans la matiere. Le suivi d’une particule dans GEANT4 se fait par step ou pas, il s’agit
de la plus petite unité de déplacement. Un pas comporte deux points (pre-step point et post-
step point) ainsi que des informations essentielles sur la particule, comme la perte d’énergie, le
temps de vol, etc. A une dimension supérieure se trouve I« event », événement, qui regroupe
plusieurs steps, de la génération de la particule primaire a la disparition de celle-ci ainsi que
les particules secondaires créées par cette particule primaire. Le run est une somme de tous les
événements produits lors de I'exécution de la simulation. Grace a un ensemble de classes, il est
possible pour 'utilisateur d’obtenir des informations sur la simulation ou la particule au début
ou a la fin de chaque step, event ou run.

4.3.2 PENELOPE

PENELOPE, acronyme pour « PENetration and ENergy LOss of Positrons and Electrons »
est développé par I'Université de Barcelone et distribué par ’Agence de I’Energie Nucléaire
(NEA) de 'OCDE et se consacrait initialement au transport des électrons et des positrons
dans la matiere [18]. Depuis, PENELOPE a été complété par I’ajout du transport des photons,
pour une gamme d’énergie allant de 100 eV a 1 GeV. En ce qui concerne les électrons et les
positrons, leur transport est simulé au moyen d’une procédure mixte. Une valeur seuil d’énergie
ou d’angle de diffusion est prédéfinie, et tous les événements (hard events) se produisant a des
valeurs supérieures a ce seuil sont simulés en détail. Tandis que, en-dessous de ce seuil, les
interactions (soft events) sont calculées en utilisant une approche a diffusion multiple (Multiple
Scattering MSC'). Les interactions des photons (diffusion Rayleigh, Compton, effet photoélec-
trique et création de paires électron-positron) et Iannihilation des positrons sont simulées de
fagon détaillée. PENELOPE simule également 1’émission de photons (fluorescence) et d’élec-
trons suite a une vacance dans une couche électronique profonde d’un atome. La relaxation
de ces vacances est poursuivie jusqu'a ce que toutes les enveloppes internes soient remplies,
c’est-a-dire jusqu’a ce que les vacances aient migré vers les couches électroniques externes de
I’atome. PENELOPE étant programmé en FORTRANT7, son architecture est différente de celle
de GEANT4, puisque le code ne permet pas la programmation orientée-objet. Il est séparé en
plusieurs sous-programmes affectés a la géométrie, la physique, etc. Il peut étre lancé par deux
programmes principaux prédéfinis : pencyl et penmain, ou par un programme spécifique préparé
par l'utilisateur. D’une maniere générale, la géométrie de PENELOPE permet des constructions
quadriques assez complexes. La principale différence entre pencyl et penmain est que la géomé-
trie de pencyl est uniquement cylindrique tandis que penmain permet d’utiliser un ensemble
plus complet de surfaces en trois dimensions. Pour éviter de perturber ’ensemble du code PE-
NELOPE, la géométrie et les détails de simulation sont décrits dans deux fichiers séparés du
programme principal de PENELOPE. Un premier fichier, d’extension .in, permet a 1'utilisateur
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d’indiquer les informations concernant la source radioactive (type de particule, énergie initiales,
coordonnées spatiales, volume, etc.), le nom des fichiers des matériaux de la simulation et les
informations sur les parametres les concernant (énergies d’absorption, parameétres de diffusion
élastique et seuils de perte d’énergie pour la diffusion inélastique et le Bremsstrahlung), les
informations sur le détecteur (n° de volume, nom de fichier de sortie, fenétre en énergie et
nombre de canaux), le nom du fichier de géométrie, la limite de la simulation (en secondes
ou nombres d’événements) ou encore la graine du générateur de nombre aléatoire ainsi que
d’autres parametres. Le second fichier, d’extension .geo, ou l'utilisateur implémente la géomé-
trie de la simulation. Les fichiers matériaux sont créés a partir d’'un autre programme. Ces
fichiers contiennent toutes les physiques sur chaque matériau (incluant des tableaux de leurs
propriétés physiques, des sections efficaces d’interaction, des données de relaxation atomique,
ete.).

4.3.3 PENNUC

La simulation de la décroissance radioactive par méthode Monte Carlo peut s’avérer utile
dans le cas ou la simulation de I’émission de plusieurs particules (photons et électrons) confor-
mément a un spectre devient nécessaire (voir section 5.3). GEANT4 propose un module per-
mettant de simuler la désintégration radioactive, cependant basé sur les données ENSDF. Un
ensemble de sous-programmes pour PENELOPE a tres récemment été développé [55]. Nommé
PENNUC, il simule les chemins de désintégration nucléaire et génere les énergies et les direc-
tions des photons, des électrons et des positrons émis. Les particules alpha ne sont pas suivies.
Le programme simule la désintégration du noyau radioactif comme une séquence aléatoire de
transitions. Chaque transition étant alors suivie soit de ’émission d’électrons ou de photons
(transitions béta et gamma), soit d’une lacune dans une sous-couche (conversion interne et
capture électronique). Dans ce dernier cas, la relaxation atomique est simulée en utilisant la
méme base de données que PENELOPE. Le schéma de désintégration est obtenu a partir de la
base de données de nucléides (DDEP). Le site web a été récemment complété avec la possibilité
d’exporter les caractéristiques de désintégration nucléaire dans un fichier texte (ASCII) avec
un format adapté a PENNUC. Ces fichiers textes sont structurés comme illustré par ’exemple
de %Co sur la figure 4.21 :

1. Le nom du nucléide pere : Co60 dans I'exemple;

2. Le nombre de masse A et le numéro atomique Z du noyau pere : 60 , 27 ;
3. Le nombre de nucléides fils : 1;
4

. Les informations sur les noyaux fils : nom du nucléide fils, probabilités de désintégration,
nombre de niveaux excités pour chaque descendant, nombre de voies vers ce descendant,
chaleur de réaction et incertitudes. Les informations concernant chaque nucléide fils sont
séparées les unes des autres par une ligne de séparation intitulée « Daughter Separator ».
Chacune de ces séparations contient toutes les informations propres au nucléide fils,
concernant les voies de désintégration, les niveaux excités et les types de transitions
dépeuplant ces niveaux

5. Les informations sur chaque voie de désintégration du noyau fils : mode de désintégra-
tion, rapport d’embranchement, niveau excité d’arrivée pour chaque voie, énergie de la
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PAR COBE

AP 8@ ; 27

NDA 1

COM ###ssssssssssssst Euzluation Date: 13/01/2006 *=+ttsssststssss
COM ===================== Daughter Separator ===============cc—===
DAL NISe

Q 2823.07 ; ©.21

COM —=--mmmmmmmmm oo Branch Separator ----------------------
BEM ©.993% ; ©.8063 ; 3 ; 317.32 ; ©.21 ; ©

COM —=-mmmmmmmmmm oo Branch Separator ----------------------
BEM @.B@802 ; ; 2 ; 654.46 ; @.21 ; -2

COM —-mmmmmmmmm e Branch Separator ----------------------
BEM @.8@12 ; ©.8003 ; 1 ; 1490.56 ; ©.21 ; -2

COM -----mmmmm e Branch Separator ---------------ooooooo
COM ------mmm oo e Level Separator - T1/2 in seconds -------------

LED 2585.748 ; ©.@85 ; 9 ; 3.E-13 ; 9.E-14 ; 3

GA ©.P80075 ; 0.000004 ; 347.14 ; 0.07 ; 2

EK ©.e00p00374 ; ©.000008023 ; 338.81 ; .87 ; 2

EL @. 377 ; o. 23 ; 346.23 ; 0.87 ; 2

GA ©.9985 ; ©.0003 ; 1173.228 ; @.003 ; 1

EK @.20@151 ; 0.020087 ; 1154.9872 ; @.883 ; 1

EL @.2e001478 ; @.2080004 ; 1172.3284 ; £.003 ; 1

GA ©.20000082 ; ©.000000884 ; 2585.692 ; ©.085 ; @

EK @. 156 ; @. 31 ; 2497.415 ; ©.005 ; @

EL . 152 ; @. 31 ; 2504.836 ; ©.085 ; @
COM ------mmmmm e Level Separator - T1/2 in seconds -------------

LED 2158.61 ; ©.83 ; 6 ; 5.9E-13 ; 1.7E-13 ; 2
GA ©0.020076 ; 0.000008 ; 826.1 ; ©.83 ; 1

EX @. 228 ; @. 39 ; 817.767 ; 8.83 ; 1

EL @. 221 ; 0. 27 ; 825.188 ; .03 ; 1

GA @.e00012 ; ©.008002 ; 2158.57 ; 0.83 ; @

EK @. 53 ; @. 3 215@.277 ; 8.83 ; @

EL . 52 ; @. 9 ; 2157.698 ; ©.83 ; O

COM ------mmmmm e Level Separator - T1/2 in seconds -------------

LED 1332.508 ; ©.084 ; 3 ; 7.13E-13 ; 1.1E-14 ; 1
GA ©.000826 ; 0.000006 ; 1332.492 ; 0.204 ; @
EK ©0.820115 ; ©.880005 ; 1324.1752 ; 0.084 ; @
EL ©0.2000113 ; 0.2000603 ; 1331.5954 ; 0.004 ; @

FIGURE 4.21 — Fichier de désintégration ASCII du ®Co utilisé pour PENNUC

transition, facteur de prohibition pour les transitions § (indique la nature de la transi-
tion) et incertitudes. Chaque voie de désintégration est séparée par une ligne intitulée
« Branch Separator » ;

Les informations sur chaque niveau excité du noyaux fils : énergie du niveau, nombre
de transitions dépeuplant ce niveau (transitions -, électrons de conversion et création de
paires internes), durée de vie du niveau (en seconde), numéro du niveau, sont indiquées
dans la premiere ligne du « Level Separator ». Les lignes suivantes contiennent les infor-
mations sur les transitions dépeuplant un niveau excité : type de transition (v, électron
de conversion K, L, etc. et création de paires internes), intensité de la transition, éner-
gie de la transition, niveau d’arrivée (0 pour le niveau fondamental) et incertitudes. Les
informations sur les transitions pour chaque niveau excité sont regroupées par niveau
d’arrivée (voir figure 4.21);

La premiere colonne contient le code qui indique a PENNUC le type d’information. PAR :
nom du nucléide pere; AZP : A et Z du noyau pere; NDA : nombre de noyaux fils, etc.
Dans le cas des voies de désintégration, ce code indique le mode de désintégration : BEM
pour 3, BEP pour 8+, CK, CL1, CL2 pour les captures électroniques dans la couche
K, L1, L2, ... Pour les transitions entre niveaux excités, I’émission vy est notée GA et la
conversion interne EK, EL1, EL2, ..., suivant la couche électronique ou la conversion a
lieu.

A partir de ce fichier texte, le fichier CASCADE est généré a l’aide d’un sous-programme

de PENNUC. L’utilisateur indique le nombre de désintégrations qu’il souhaite simuler, puis

PENNUC calcule toutes les possibilités d’émission de photons, d’électrons et de positrons en

accord avec le schéma de désintégration. Le tableau 4.3 présente un exemple de fichier CAS-

CADE généré pour 10 désintégrations de “°Co. La premiere colonne correspond au numéro de

la désintégration, la seconde est I’énergie de la particule en eV, la troisieme colonne indique le
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N°’de d.ésin- Energie (eV) Poids'de la ID (?e la
tégration particule particule
1 40534.694513881026 1.00000 1
1 1173228.0000000000 1.00000 2
1 1332492.0000000000 1.00000 2
2 102980.42881820281 1.00000 1
2 1173228.0000000000 1.00000 2
2 1332492.0000000000 1.00000 2
3 97770.044418958307 1.00000 1
3 1173228.0000000000 1.00000 2
3 1332492.0000000000 1.00000 2
4 42874.499838602220 1.00000 1
4 1173228.0000000000 1.00000 2
4 1332492.0000000000 1.00000 2
5 53761.406228708373 1.00000 1
5 1173228.0000000000 1.00000 2
5 1332492.0000000000 1.00000 2
6 73618.979194727552 1.00000 1
6 1173228.0000000000 1.00000 2
6 1332492.0000000000 1.00000 2
7 46085.454877819553 1.00000 1
7 1173228.0000000000 1.00000 2
7 1332492.0000000000 1.00000 2
8 4844.6058690675973 1.00000 1
8 1173228.0000000000 1.00000 2
8 1332492.0000000000 1.00000 2
9 197196.95754643565 1.00000 1
9 1173228.0000000000 1.00000 2
9 1332492.0000000000 1.00000 2
10 121716.43867473394 1.00000 1
10 1173228.0000000000 1.00000 2
10 1332492.0000000000 1.00000 2

Tableau 4.3 — Fichier CASCADE du %°Co, pour 10 désintégrations

poids de la particule dans la simulation (1 par défaut) et la quatriéme correspond au numéro
de la particule (1 pour les électrons, 2 pour les photons et 3 pour les positrons). Le fichier est
relié a PENELOPE qui va le « lire » ligne par ligne et simuler les particules qui correspondent
aux informations sur ces lignes, tous les événements portant le méme numéro de désintégration
sont regroupés comme étant un seul et méme événement.

4.4 FEtalonnage en rendement des détecteurs

Malgré les avantages notables du module numérique nanoMCA, pour la suite de 1’étude
I’électronique analogique a été conservée, essentiellement dans un souci de cohérence avec les
autres chalnes de spectrométrie du laboratoire. L’essentiel des travaux de la these a été effectué
au LNHB, c¢’est pourquoi seul I’étalonnage en rendement du détecteur GENIX sera présenté ici,
pour le cas de sources ponctuelles a 8 cm du détecteur. L’étalonnage en rendement conditionne
les résultats quantitatifs et a donc fait I'objet d'une étude détaillée. Différentes approches ont
été mises en ceuvre, en commencant par une détermination expérimentale avec 1'utilisation
d’étalons, puis en utilisant les codes de simulation de Monte Carlo et en testant différents
modeles empiriques et semi-empiriques pour établir une courbe d’étalonnage en rendement sur
toute la gamme d’énergie. En basse énergie, il est nécessaire de procéder en plusieurs étapes afin
d’obtenir une courbe de rendement précise sur la gamme d’intérét (entre 11 et 168 keV). Cet
étalonnage a été effectué pour obtenir des incertitudes minimales sur les valeurs expérimentales
et des études ont été menées pour réduire ces incertitudes.
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4.4.1 Etalonnage expérimental

La premiere étape de I’étalonnage est I’obtention de valeurs expérimentales [56], [57] & partir
de sources radioactives dont 'activité a été déterminée par une méthode primaire du LNHB.
Avant le calcul du rendement d’absorption totale pour chaque point expérimental, deux étapes
sont nécessaires : 1’étalonnage en énergie et en résolution du détecteur. Mais en premier lieu, il
convient de dresser la liste des sources utilisées ainsi que le radionucléide correspondant avec
les énergies et les intensités des émissions photoniques.

Choix et liste des radionucléides utilisés

Le premier critere du choix des radionucléides, évident, est I’énergie des photons émis. Il
faut qu’elle soit adaptée a la gamme de mesure du détecteur. Le second critere important est
la connaissance du schéma de désintégration du radionucléide. Il est préférable de privilégier
ceux qui ont fait 'objet de nombreuses publications et évaluations et dont les incertitudes sur
les données sont peu élevées. L’Agence Internationale de I'Energie Atomique (AIEA) a dressé
une liste de radionucléides recommandés pour l'étalonnage des détecteurs dans une gamme
d’énergie de 5 keV a 14 MeV [6]. La liste des radionucléides utilisés pour les étalonnages en
énergie, résolution et rendement de GENIX a été établie selon leur disponibilité au LNHB ; elle
est présentée dans le tableau 4.4.

Ne sont indiquées dans ce tableau que les énergies des raies comprises dans la gamme
d’étalonnage en rendement de GENIX, soit entre 11 keV et 168 keV. Le **Fe fait exception
car il s’agit d’un radionucléide classiquement utilisé pour 1’étalonnage en résolution. En plus
des radionucléides cités par ’AIEA, du fait de leurs disponibilités dans le laboratoire, des
radionucléides moins communs ont été ajoutés : 2T et ?°Pb. Ces deux radionucléides ont
la particularité d’avoir une émission ~y de faible énergie (voir tableau 4.4) et sont susceptibles
d’apporter des informations complémentaires dans cette région ou les valeurs expérimentales
proviennent majoritairement des émissions de rayons X, dont les données sont jugées moins
fiables que celles des rayonnements ~.

Etalonnage en énergie

La premiere étape de ’étalonnage du détecteur est son étalonnage en énergie. La figure 4.22
présente la correspondance entre énergie et canal dans le cas du détecteur GENIX. Cet étalon-
nage a été effectué uniquement a partir des émissions . En effet, les émissions des rayons X
ne permettent pas d’obtenir une précision satisfaisante sur I’énergie du fait de la proximité des
pics les uns par rapport aux autres (Ka et Kf5). Une bonne linéarité sur la gamme d’analyse
a été constatée. La fonction affine ajustée aux points expérimentaux sera donc utilisée dans la
suite de I’étalonnage et des mesures.

Etalonnage en résolution

A partir de cet étalonnage en énergie, 1’étalonnage en résolution a été réalisé. Le logiciel
COLEGRAM est utilisé pour ajuster une fonction gaussienne a chaque pic d’absorption totale.
Il n’est pas recommandé d’utiliser les émissions de rayons X dans le cas de cet étalonnage car
ceux-ci possedent une largeur naturelle représentée par une fonction lorentzienne de largeur
I'. Dans le cas de radionucléides de faible numéro atomique, comme le **Fe, la contribution
lorentzienne est tres faible, mais elle devient non-négligeable par rapport a la largeur gaussienne
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Radionucléide Energie (keV) Intensité d’émission (%)

i’ﬁggg 5,8951 186’4557((1247)) 25,02 (31)
55 ’ )
Fe 6,4905 -
6.5352 6,5128 B 3,40 (7)
e e GROT s
88Y ) I
}Zﬁgz 15,902 81’3028((140)) 9,40 (11)
;;’?gé 22,103 2?521 g’?) 84,31 (58)
109 ’ ;
cd 25,000 15,25 (20)
25.484 25,072 2,65 (10) 17,9 (22)
- 88,034 (1) - 3,66 (5)
A T U O
1291 33:689 10:3 (4)
34,488 33,835 2,30 (13) 12,6 (4)
— 39,578 (1) - 7,42 (8)
T
35,053 18,24 (29)
. 35,900 35,224 445 (12) 22,69 (31)
- 53,162 (2) - 2,14 (6)
79,614 (2) 2,63 (19)
80,998 (1) 80,895 33,31 (30) 35,94 (36)
— 160,612 (1) - 0,638 (6)
g;f;z 32,061 é’gg E% 5,54 (8)
1370S ’ ’
gg’ggg 36,624 16025656 ((282)) 1,321 (23)
237‘;’?‘3 39,907 32’? % 58,5 (6)
oo BTU gy 08O
152 ’ ’
i e DB e
48,769 0,138 (4)
50,003 49,045 0,036 (1) 0,174 (4)
— 121,7817 (3) — 28,41 (13)
- 72,805 - 21,75 (30)
2074 - 74,97 - 36,6 (5)
- 84,953 - 12,49 (25)
- 87,576 — 3,77 (10)
Z10pp - 46,539 - 4,252 (40)
— 11,89 - 0,844 (9)
- 13,93 - 13,02 (10)
- 17,533 - 18,96 (13)
— 21,01 - 4,83 (3)
241 Am - 26,345 (2) - 13,02 (10)
- 33,196 (3) - 0,1215 (28)
- 59,5409(()1) - 35,92 (1(7;
- 98,97 (2 - 0,0203 (4
- 102,98 (2) — 0,0195 (4)

Tableau 4.4 — Liste des radionucléides utilisés pour 1’étalonnage

(liée au processus de détection) pour des éléments plus lourds. Cette largeur doit alors étre
prise en compte en ajustant une fonction de Voigt aux pics X, mais ceci ajoute une incertitude
supplémentaire sur la valeur ajustée de 1’écart-type de la gaussienne. La figure 4.23 montre la
variation du carré de I’écart-type o de la gaussienne en fonction de ’énergie des photons. Dans
le chapitre 2, il a été introduit le facteur de Fano F' caractérisant le détecteur. Avec I’étalonnage
en résolution et la fonction ajustée, il est possible de déterminer ce facteur de Fano et, dans
le cas de GENIX un facteur de 0,098 a été obtenu, ce qui est en bon accord avec les valeurs
généralement mesurées pour le germanium [23].

96



180

y=0,021x -

160 et

140

120

e
w /
m e
L7

e

20

T T T T T T T T 1
0 1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000

FIGURE 4.22 — Etalonnage en énergie du détecteur GENIX
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FIGURE 4.23 — Variation de 02 de GENIX en fonction de 1'énergie

Etalonnage en rendement d’absorption totale

Ces deux étalonnages préalables permettent de réaliser de maniere précise I’étalonnage en
rendement du détecteur. En effet, d’apres I’étalonnage en résolution, I’écart-type de la fonction
gaussienne est connue quelle que soit 1’énergie comprise dans la gamme de 1’étalonnage; cela
permet donc de fixer sa valeur parmi les parametres d’ajustement sur COLEGRAM. De ce fait,
les seuls parametres libres sont le centroide du pic (énergie) et 'amplitude de la gaussienne,
ce qui permet de faciliter I'ajustement des pics. La figure 4.24 montre I’ensemble des points
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expérimentaux obtenus a partir de 'acquisition des différents spectres.
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FIGURE 4.24 — Rendement d’absorption totale de GENIX en fonction de I’énergie des photons

A premicére vue, il est possible de remarquer le décalage des valeurs de '*°T avec le reste des
points expérimentaux, en particulier I’émission v de 40 keV. Cet isotope de 'iode se désintegre
vers un isotope stable du xénon et émet par conséquent les rayons X caractéristiques de cet
élément. Sur le spectre d’acquisition de I (figure 4.25) aux cotés des pics des photons X
du xénon, apparaissent d’autres pics dont les énergies correspondent aux énergies des photons
X de l'iode. Comme cela a été précédemment décrit, les sources radioactives sont des gouttes
d’une solution déposée sur une feuille de Mylar®. Dans le cas de '*°I, entraineur utilisé est de
l'iodure de sodium (Nal) et du nitrate d’argent (AgNO3). Il est ajouté pour fixer I'iode, qui est
un élément tres volatil. Il est donc tres probable que les photons émis par '2°T interagissent par
effet photoélectrique dans la couche K de I'iode présent dans l'entraineur (phénomene d’auto-
fluorescence), puisque les émissions Kf et 4 du xénon ont une énergie supérieure a 1’énergie
de liaison de cette couche. La valeur du rendement pour le cas des émissions K et du v est
donc sous estimée et doit étre corrigée pour tenir compte de cet effet. Une méthode pour y
parvenir, est de déterminer la surface sous les pics de fluorescence de l'iode et d’ajouter une
contribution aux valeurs des surfaces des K3 et du =, proportionnellement a la probabilité
d’interaction dans le volume de la goutte radioactive (fonction de 1’énergie) et au rendement
de fluorescence de l'iode. Cependant, apres cette correction, les nouvelles valeurs de rendement
sont nettement supérieures aux autres valeurs expérimentales. Ce qui signifie qu’il y a un
phénomene supplémentaire a la présence de pics de fluorescence de l'iode, et que 1'utilisation de
ce radionucléide pour I’étalonnage en rendement du détecteur n’est pas fiable; il ne sera donc
pas pris en compte dans la courbe de rendement.
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FIGURE 4.25 — Spectre de I dans la région des énergie des rayons XK de 'iode et du xénon

4.4.2 Ajustement des points expérimentaux

Afin d’obtenir une valeur de rendement quelle que soit ’énergie, une fonction mathématique
est ajustée aux points expérimentaux a l'aide du logiciel ACORES qui permet d’exprimer
le rendement d’absorption totale en fonction de I’énergie. Un premier ajustement des points
expérimentaux est effectué et le résultat est présenté sur la figure 4.26.
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FIGURE 4.26 — Rendement d’absorption totale de GENIX en fonction de I'énergie (distance
source-détecteur : 8 cm) et premier ajustement des points expérimentaux par ACORES

Il existe un écart net entre les résultats obtenus avec les rayons XK de '*?Eu et les autres
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points, et il y a une incohérence entre ses propres valeurs. Ce radionucléide a deux voies de
désintégration, I'une majoritaire vers le samarium et 'autre vers le gadolinium. Ainsi, on observe
sur le spectre de ?Eu les rayons XK caractéristiques des deux éléments fils (voir figure 4.27).
Une possibilité pour améliorer I’étalonnage en rendement, est de combiner ensemble, par une
moyenne pondérée des incertitudes, les valeurs de rendement des rayons XKa d’un coté et les
rayons XK/ de l'autre. Le résultat est présenté sur la figure 4.28 avec ’ajustement des points
expérimentaux réalisé avec ACORES.
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FIGURE 4.27 — Spectre de '?Eu dans la région des énergie des rayons XK du samarium et du
gadolinium

Le tableau 4.5 compare des valeurs de rendement pour certaines énergies entre l'ajuste-
ment avec les rayons XK séparés (figure 4.26) et I'ajustement avec les rayons XK combinés
(figure 4.28) ainsi que I'écart relatif en pourcentage. Les écarts relatifs entre les deux ajus-
tements sont tres faibles, inférieurs a 1 %o, les valeurs de rendement pour les émissions XK
de 2Eu ainsi obtenues ne changent guere, elles sont donc conservées pour I’étalonnage en
rendement.

Le plomb-210 quant a lui peut apporter une information supplémentaire dans une région ou
les valeurs expérimentales manquent ou sont peu fiables. La figure 4.29 présente I'ajustement
des points expérimentaux sans *'’Pb et le tableau 4.6 les compare aux valeurs obtenues avec
le 2""Pb avec leur écart relatif. L'utilisation de ?'°Pb modifie trés peu les valeurs de rende-
ment obtenues avec I'ajustement mais contribue a réduire légerement l'incertitude des valeurs
de I'ajustement, son emploi n’est donc pas indispensable.

La figure 4.28 présente le rendement d’absorption totale de GENIX ainsi que son ajustement
par ACORES et suite aux précédents résultats, il a été choisi de conserver °Pb et les rayons
XK de ?Eu combinés. Cependant, une donnée n’a pas pu encore étre prise en compte dans
le rendement d’absorption totale, elle correspond a la correction des coincidences pour chacune
des émissions des radionucléides. Pour déterminer ces valeurs de corrections, deux problemes
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FIGURE 4.28 — Variation du rendement d’absorption totale de GENIX en fonction de 1’énergie,
second essai d’ajustement

) Rdt avec Rdt avec ) ) Rdt avec Rdt avec )

Energie rayons XK rayons XK Ecart en | Energie rayons XK rayons XK Ecart en

(keV) séparés combinés % (keV) séparés combinés %

(1073) (1073) (1073) (1073)

12 1,797 1,797 0,009 90 1,813 1,811 0,069
15 1,914 1,914 0,015 95 1,725 1,724 0,070
20 2,077 2,076 0,018 100 1,636 1,635 0,072
25 2,163 2,163 0,020 105 1,546 1,545 0,073
30 2,208 2,208 0,024 110 1,456 1,455 0,075
35 2,234 2,233 0,028 115 1,368 1,367 0,076
40 2,248 2,247 0,034 120 1,282 1,281 0,078
45 2,252 2,251 0,039 125 1,199 1,198 0,080
50 2,246 2,245 0,044 130 1,120 1,119 0,082
55 2,228 2,227 0,049 135 1,045 1,044 0,084
60 2,199 2,198 0,053 140 0,974 0,973 0,087
65 2,159 2,157 0,057 145 0,907 0,906 0,090
70 2,107 2,105 0,060 150 0,844 0,843 0,093
75 2,045 2,043 0,062 155 0,786 0,785 0,096
80 1,974 1,973 0,065 160 0,732 0,731 0,100
85 1,896 1,895 0,067

Tableau 4.5 — Comparaison entre les deux ajustements avec et sans les modifications apportées
aux résultats de "*Eu

se présentent a ce stade : il est nécessaire de connaitre le rendement d’absorption totale de
GENIX au dela de 160 keV ainsi que son rendement total sur toute la gamme d’énergie.
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FI1GURE 4.29 — Rendement d’absorption totale de GENIX en fonction de I'énergie, et ajustement
210
sans “"Pb

Rdt avec le Rdt sans le Rdt avec le Rdt sans le

I?E(j\r/g)ie plomb plomb Eca(;;c en ]5(]11{1:\rfg)ie plomb plomb Eca;; en

(1073) (1073) (1073) (1073)
12 1,797 1,797 -0,003 90 1,811 1,812 -0,035
15 1,914 1,914 -0,003 95 1,724 1,725 -0,036
20 2,076 2,076 -0,009 100 1,635 1,635 -0,037
25 2,163 2,163 -0,012 105 1,545 1,545 -0,038
30 2,208 2,208 -0,013 110 1,455 1,456 -0,038
35 2,233 2,233 -0,014 115 1,367 1,367 -0,039
40 2,247 2,247 -0,015 120 1,281 1,282 -0,039
45 2,251 2,251 0,017 125 1,198 1,199 -0,040
50 2,245 2,245 -0,019 130 1,119 1,120 -0,040
55 2,227 2,228 -0,021 135 1,044 1,044 -0,040
60 2,198 2,199 -0,023 140 0,973 0,973 -0,041
65 2,157 2,158 -0,026 145 0,906 0,906 -0,041
70 2,105 2,106 -0,028 150 0,843 0,844 -0,042
75 2,043 2,044 -0,030 155 0,785 0,786 -0,042
80 1,973 1,973 -0,032 160 0,731 0,731 -0,043
85 1,896 1,895 -0,033

Tableau 4.6 — Comparaison entre les deux ajustements avec et sans >'°Pb

4.4.3 Calcul du rendement de détection par méthode Monte Carlo

L’utilisation de codes de Monte Carlo, tels que PENELOPE et GEANT4, permet de déter-
miner le rendement total du détecteur(voir par exemple [58], [59], [60], [61], [62], [63], [64], [65]),
ainsi que le rendement d’absorption totale pour des énergies plus élevées que la gamme de me-
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sure, ce qui est impossible a obtenir de maniere expérimentale. Ces deux parameétres sont néces-
saires pour le calcul de corrections des coincidences et la simulation peut fortement aider dans
ce cas-la. De plus, dans le cas ou le calcul du transfert de rendement est nécessaire, lors de la
mesure dune source volumique notamment, la simulation de Monte Carlo est une des méthodes
permettant de corriger la mesure a partir de ’étalonnage. Pour cela, il est nécessaire, dans une
premiere étape, d’ajuster les parametres géométriques utilisés dans la simulation Monte Carlo
afin de faire correspondre les résultats du calcul aux valeurs expérimentales.

Géométrie du détecteur GENIX

En premier lieu, GENIX est protégé des rayonnements extérieurs par une cellule dont les
parois sont en plomb, elles-mémes recouvertes d'une épaisseur de cuivre pour atténuer le rayon-
nement de fluorescence X provenant du plomb. Les dimensions des parois ont été directement
mesurées, de méme que I’ensemble du support de source avec un pied a coulisse ayant une réso-
lution de 0,01 mm et une incertitude de 0,02 mm sur la mesure des distances. S’il est possible
de mesurer directement la distance séparant la source radioactive de la fenétre de béryllium
ainsi que les dimensions des objets composant le support de source (collimateurs en tantale
compris), ce type de mesure est plus difficile & mettre en ceuvre pour déterminer la distance
entre la fenétre et 'entrée du cristal de germanium ainsi que les dimensions des éléments a
I'intérieur du capot en aluminium. Pour cela, un plan de montage a été fourni par ORTEC
(voir section 4.1.1). Cependant, afin d’apporter davantage de précision et de vérifier les don-
nées constructeurs, une radiographie a été effectuée au Laboratoire Capteurs et Architectures
Electroniques & Saclay. La radiographie (voir figure 4.30) ne permet pas de déterminer les ca-
ractéristiques intrinseques du cristal (zones de dopages en bore et lithium) ou de la fenétre
de béryllium, mais elle permet d’apporter plus de précisions quant aux dimensions totales du
cristal et a la distance fenétre-cristal par rapport a celles fournies par le constructeur, dont la
comparaison entre les dimensions est présentée dans le tableau 4.7. Lorsque cela est possible,
ce sont les valeurs obtenues par la radiographie qui ont été privilégiées lors de la définition
de la géométrie dans la simulation Monte Carlo. Ainsi, la distance totale source-détecteur est
estimée a un peu plus de 78 mm. Dans un premier temps, la géométrie de GENIX est simulée
avec PENELOPE.

Données Données
constructeur radiographie
Diametre du cristal 16 mm 15,44 mm
Epaisseur totale du cristal 10 mm 11,10 mm
Epaisseur de la zone morte de germanium en
) . 0,3 pm —
entrée (dopé au bore)
Epaisseur de la zone morte de germanium en
. . iy 0,6 mm —
sortie (dopé au lithium)
Distance cristal-fenétre en beryllium 7 mm 8,21 mm
Epaisseur de la fenétre en beryllium 0,127 mm —
Epaisseur du collimateur en aluminium 2,30 mm —
Diametre interne du collimateur en 16 mm 15,44 mm

aluminium

Tableau 4.7 — Comparaison entre les dimensions de GENIX fournies par ORTEC et celles
déterminées a partir de la radiographie.
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F1GURE 4.30 — Radiographie du détecteur GENIX

Premier résultat de la simulation

Sont présentés sur la figure 4.31 les résultats de la simulation par PENELOPE, sur une
gamme d’énergie allant de 15 keV a 165 keV, comparés aux points expérimentaux et a l'ajus-
tement de ces points effectués a l'aide du logiciel ACORES. Un désaccord notable entre la
simulation et les résultats expérimentaux est alors constaté, ce qui signifie que certaines dimen-
sions de la simulation sont inexactes. Les différentes hypotheses sur cet écart sont envisagées

ci-dessous.
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FI1GURE 4.31 — Comparaison entre le rendement d’absorption totale calculé avec PENELOPE
et les résultats expérimentaux
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Effet de ’épaisseur de la zone morte

Entre le dépot radioactif et 'entrée du cristal de germanium, se trouvent plusieurs épaisseurs
de différents éléments. Pour commencer, il y a la feuille de Mylar® de la source, d’épaisseur
de 18 pm. Ensuite, il y a l'air entre la source et la face d’entrée du détecteur, puis la fenétre
de béryllium et le vide séparant la fenétre de ’entrée du cristal. Lorsque les photons incidents
arrivent sur le cristal, ils rencontrent en premier la zone dopée avec des ions de bore, or celle-
ci ne fait pas partie de la zone de déplétion du semi-conducteur (partie active) qui est alors
considérée comme une zone morte, ajoutant un écran supplémentaire avant l'interaction dans
la partie active du détecteur. Méme si le vide a I'intérieur du capot n’est pas parfait, on peut
négliger l'atténuation des photons par celui-ci aux énergies considérées. Les deux premieres
épaisseurs traversées par les photons sont facilement mesurables et la valeur de 1’épaisseur de
la fenétre de béryllium est considérée comme fiable. Reste alors I’épaisseur de la zone morte en
entrée du détecteur. Le fournisseur indique une épaisseur de 0,3 pm, or les ions de bore migrent
au cours du temps dans le cristal, il n’est donc pas impossible que ’épaisseur de cette zone
soit en réalité plus importante que celle indiquée. La figure 4.32 présente les résultats de la
simulation pour une épaisseur de zone morte de 10 pm. Les effets de I'atténuation due a cette
épaisseur ne sont visibles que pour des énergies inférieures a 30 keV. L’écart pour les énergies
supérieures est donc dii a d’autres facteurs.
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FI1GURE 4.32 — Résultats obtenus avec PENELOPE pour une épaisseur de la zone morte en
entrée de 10 pm, comparés aux résultats expérimentaux

Effet de ’épaisseur de la zone inactive

Lorsque les photons traversent la zone active du cristal, s’ils ont une énergie suffisante, ils
peuvent en ressortir sans y avoir déposé entierement leur énergie. Plus I’énergie des photons est
élevée et plus I'épaisseur de la zone active est faible, plus la probabilité pour que cela se produise
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est élevée. En sortie du cristal, il existe une autre zone morte, celle ou des ions de lithium ont
été diffusés. Par la suite elle sera dénommeée « zone inactive » pour éviter la confusion avec la
zone morte dopée au bore. L’épaisseur de cette zone indiquée par le fournisseur est de 0,6 mm.
Cependant, comme dans le cas du bore, les ions lithium continuent de diffuser dans le cristal
de germanium au cours du temps, et ils migrent plus rapidement que le bore. L’écart entre
simulation et expérience peut alors étre expliqué par une épaisseur de la zone inactive plus
importante.
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FIGURE 4.33 — Résultats obtenus avec PENELOPE pour une épaisseur de la zone inactive de
6 mm, comparés aux résultats expérimentaux

La figure 4.33 présente les résultats de la simulation pour une épaisseur de zone inactive de
6 mm. Ces résultats sont en meilleure adéquation avec les valeurs expérimentales, toutefois les
effets de I'épaisseur de la zone inactive sur la courbe de rendement ne sont perceptibles qu’a
partir des énergies situées entre 60 et 70 keV. La variation de I’épaisseur des deux zones dopées
ne permet pas d’expliquer I’écart entre les calculs et I'expérience pour les énergies comprises
entre 30 et 60 keV.

Effet de ’épaisseur de la zone inactive cylindrique

Une explication de cet écart aux énergies intermédiaires serait que le diametre interne du
collimateur en aluminium soit plus petit que celui renseigné dans la géométrie, masquant ainsi
une partie plus importante que prévu du cristal de germanium. Cependant, il est possible de
distinguer sur la radiographie (figure 4.30) une zone en gris trés sombre située juste au-dessus
du cristal, qui semble correspondre au collimateur et confirme le fait que celui-ci ne recouvre
pas une partie du germanium. Le collimateur en aluminium ne semble donc pas étre a 1’origine
de I'écart.

Une autre explication pourrait provenir de la variation du champ électrique dans la zone active.
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En effet, il n’est pas uniforme et en se rapprochant des bords du cristal par rapport a ’axe
cylindrique, la valeur du champ devient nettement plus faible. La collecte des charges est donc
moins efficace dans ces zones et lorsqu’'un photon dépose son énergie dans cette zone, il est
tres probable qu'un nombre moins important de charges atteigne les électrodes plutot que si
ce méme photon avait déposé son énergie au centre du cristal. De plus, le lithium ne diffuse
pas de maniére uniforme dans le cristal (ref), il migre plus vite sur les extrémités ce qui a
pour effet de créer une zone inactive supplémentaire sur ’extérieur cylindrique du cristal. Le
diametre de la zone active du cristal est en réalité réduit, diminuant ainsi l’angle solide de la
mesure. Cette hypothese est la plus probable pour expliquer I’écart entre la simulation et les
valeurs expérimentales pour des énergies situées entre 30 et 60 keV. Si la zone morte en lithium
est possible a implémenter sur la géométrie de la simulation sur PENELOPE, c’est impossible
a réaliser dans le cas de la zone de faible champ électrique. En effet, PENELOPE n’a pas la
physique nécessaire pour simuler la création de paires électron-trou et leur migration sous I'effet
d’un champ électrique dans un semi-conducteur. Seule la réduction de I’angle solide par I'ajout
d’une zone morte cylindrique externe permet de prendre en compte les deux effets en méme
temps. Par la suite cette zone morte sera désignée comme « zone inactive cylindrique ». La
figure 4.34 présente les résultats de la simulation pour un diametre de zone active de 14 mm.
Dans ce cas, la réduction des valeurs de rendement obtenues par la simulation est a peu prées
uniforme sur toute la gamme d’énergie par comparaison avec la premiere simulation, ce qui
est parfaitement logique car I’angle solide de la mesure, et donc le rendement géométrique, est
réduit.
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FIGURE 4.34 — Résultats obtenus avec PENELOPE pour un diameétre de la zone active de
14 mm, comparés aux résultats expérimentaux
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Résultats finaux

Afin de faire correspondre au mieux les résultats obtenus par le calcul avec les résultats
expérimentaux, les épaisseurs de la zone morte, de la zone inactive et de la zone inactive
cylindrique doivent étre ajustés le plus finement possible. Pour cela, ’écart en pourcentage
entre les valeurs calculées avec PENELOPE et celles obtenues par 'ajustement des points
expérimentaux doit étre le plus faible possible. La géométrie optimale pour la simulation sur
PENELOPE a été définie au bout de treize essais, a la suite de nombreuses approximations
successives. Les caractéristiques du détecteur sont résumées dans le tableau 4.8 et comparées
aux valeurs initiales. Avec cette premiere géométrie, permettant de faire concorder le calcul
et 'expérimental, des valeurs de rendement d’absorption totale et de rendement total ont été
calculées. Ces valeurs initiales ont été entrées sur ETNA pour le calcul des corrections de
coincidences.

Données Données

initiales finales
Diametre du cristal 15,44 mm 15,1 mm
Epaisseur totale du cristal 11,10 mm 6,7 mm

Epaisseur de la zone morte de germanium en
entrée (dopée au bore)
Epaisseur de la zone morte de germanium en

0,3 pm 0,8 pm

0,6 4.4
sortie (dopée au lithium) D )%
Distance cristal-fenétre en béryllium 8,21l mm 8,21 mm
Epaisseur de la fenétre en béryllium 0,127 mm 0,127 mm
Epaisseur du collimateur en aluminium 2,30 mm 2,30 mm

Diametre interne du collimateur en

.. 15,44 mm 15,44 mm
aluminium

Tableau 4.8 — Comparaison entre les dimensions de GENIX utilisées pour le premier essai et
celles permettant d’obtenir le meilleur résultat par comparaison avec ’expérimental

Apres avoir corrigé les points expérimentaux des coincidences (corrections de quelques pour
mille), un nouvel ajustement par ACORES a été effectué et la géométrie de la simulation a été
légerement ajustée pour que les résultats s’accordent avec les résultats expérimentaux optimisés.
La procédure a été itérée et de nouvelles valeurs de correction de coincidences ont été calculées.
La variation de ces valeurs par rapport a celles obtenues précédemment est infime et non
perceptible sur la courbe de rendement, il n’est donc pas nécessaire de poursuivre I'optimisation
de la géométrie de la simulation. Le tableau 4.9 résume les corrections de coincidences pour
chaque radionucléide. La figure 4.35 présente la variation du rendement de détection en fonction
de I'énergie obtenue par simulation avec PENELOPE et comparée avec la courbe obtenue avec
ACORES et les points expérimentaux.

Le tableau 4.10 présente les écarts relatifs entre les calculs par PENELOPE et 'ajustement
par ACORES. 1l est possible de remarquer que cet écart pour des énergies aux alentours de
60-80 keV est assez important, ceci peut s’expliquer par le fait que l'ajustement réalisé par
ACORES est purement mathématique et ne tient pas compte des effets dus aux phénomenes
physiques se produisant dans le cristal et sa géométrie autour, contrairement a la simulation
Monte Carlo. Le méme constat peut étre réalisé pour expliquer I’écart aux énergies autour de
30 keV.
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. - Energie Corrections de . - Energie Corrections de
Radionucléide (keV) coincidences Radionucléide (keV) coincidences
88y 14,142 1,000297 137 (g 32,061 1,0
16,094 1,000297 36,624 1,0
22,103 1,0 72,805 1,000095
109 g
25,072 1,0 207 g4 74,97 1,000095
88,034 (1) 1,0 84,953 1,000095
30,851 1,001847 87,576 1,000095
133 35,224 1,001847 11,89 1,000645
Ba
53,162 (2) 1,003432 13,93 1,000645
80,895 1,002610 17,533 1,000645
160,612 (1) 0,993869 2 Am 21,01 1,000645
39,907 1,000822 26,345 (2) 1,000016
152 42,751 1,000366 33,196 (3) 1,000256
Eu
45,728 1,000822 59,5409 (1) 1,000002
49,045 1,000366 98,97 (2) 1,000876
121,7817 (3) 1,002163 102,98 (2) 0,996151
20py 46,539 1,0

Tableau 4.9 — Liste des corrections de coincidences par radionucléides
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FIGURE 4.35 — Résultat final du rendement d’absorption totale en fonction de I’énergie et
comparaison des résultats obtenus avec PENELOPE aux résultats expérimentaux

4.4.4 Modeles semi-empiriques

Il existe une autre possibilité pour I'ajustement des points expérimentaux que le logiciel
ACORES, qui utilise une fonction purement mathématique. Dans le paragraphe 2.2.4, il est
décrit une facon de calculer théoriquement la valeur du rendement d’absorption totale a 1’aide
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Energie Ac%dt Rdt Ecart en Energie Rdt Rdt Ecart en
(keV) E,ES PENEI__J?S)PE % (keV) ACO_P%ES PENEE‘?())PE %
(1079) (1079) (1079) (1079)

15 1,906 1,912 -0,33 90 1,838 1,857 -1,02
20 2,060 2,062 -0,08 95 1,748 1,759 -0,66
25 2,160 2,144 0,71 100 1,653 1,655 -0,10
30 2,209 2,195 0,64 105 1,556 1,565 -0,59
35 2,227 2,218 0,44 110 1,458 1,455 0,19
40 2,231 2,230 0,05 115 1,361 1,362 -0,06
45 2,227 2,234 -0,33 120 1,268 1,267 0,07
50 2,218 2,229 -0,51 125 1,178 1,188 -0,81
55 2,204 2,225 -0,97 130 1,094 1,096 -0,22
60 2,183 2,205 -1,01 135 1,016 1,028 -1,25
65 2,152 2,181 -1,34 140 0,944 0,954 -1,10
70 2,111 2,143 -1,52 145 0,878 0,891 -1,50
75 2,059 2,092 -1,63 150 0,819 0,839 -2,34
80 1,995 2,024 -1,48 155 0,767 0,775 -1,09
85 1,921 1,952 -1,60 160 0,721 0,721 -0,03

Tableau 4.10 — Comparaison entre les rendements d’absorption totale obtenus avec I’ajustement
d’ACORES et ceux obtenus avec la simulation de PENELOPE

de la formule semi-empirique suivante :
er=e » E(i) piei (1 e %(Ge)Pceece) C.C, (4.1)

Transmission dans les matériaux entre la source et le détecteur
Absorption dans le cristal de germanium

Correction d’échappement, C,

- W =

Correction pour les événements ne conduisant pas a un dépot total de I'énergie dans le
germanium, ne pouvant étre déterminée que de maniere expérimentale, C'.

C. peut étre calculée grace a la formule suivante :

N 1

Cez p—
N+ N, 1+ 83

(4.2)

Ou p; est la probabilité d’émission relative des rayons XK et :

| T I

Ot wg est le rendement de fluorescence K du germanium, r est le rapport des coefficients
d’atténuation juste avant et juste apres I’énergie de liaison de la couche K, E, désigne I’énergie
moyenne des rayons XK du germanium, 7 = « ou 3, et u représente le coefficient d’atténuation
du germanium. Dans I'équation 4.1, les valeurs des coefficients d’atténuation, concernant la
transmission dans ’ensemble des matériaux avant la partie active du cristal de germanium,
sont celles incluant la diffusion cohérente. Pour I'absorption dans la partie active du germa-
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nium et dans I’équation 4.2, les valeurs pu(Fk,) et de u(E) utilisées sont celles du germanium
mais sans la diffusion cohérente, puisque celle-ci ne donne pas lieu a un transfert d’énergie. Ici,
le rendement d’absorption totale a été calculé sans prendre en compte la correction C. et en
prenant les coefficients d’atténuation sur XCOM [66]. Le rendement géométrique a été calculé a
partir de ’angle solide des mesures expérimentales, identiques aux simulations Monte Carlo. La
figure 4.36 présente la courbe de rendement calculée a partir de I’équation 4.1, et la figure 4.37
est un zoom sur la gamme d’énergie 10-70 keV. La courbe de rendement ainsi calculée présente
une accord satisfaisant avec les points expérimentaux en basse énergie ; en revanche, elle diverge
a partir de 40-50 keV.
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FI1GURE 4.36 — Comparaison du calcul du rendement analytique avec I'expérimental et la si-
mulation Monte Carlo

Un modele analytique plus complet pour calculer le rendement d’absorption totale a été
développé par Seltzer [67] et résumé par Maidina et al. [68], dont 1’équation est rappelée ci-
apres en conservant une partie des notations :

£ (B;eqe,r) = izr T(E) {(1 — ¢ p@roecac) _ Py (E) — Pxs(E) — / C (B, € ece,T) de}
(4.4)
Ou F est I’énergie du photon incident, eg. et r sont respectivement 1’épaisseur et le rayon
de la partie active du cristal de germanium, €2 est ’angle solide de détection correspondant a
la géométrie de la mesure, T(E) est la transmission des photons dans I'ensemble des matériaux
entre la source et la partie active du cristal a I’énergie E.
Pyx;(E) est la probabilité d’échappement du germanium des rayons X « ou [ a I’énergie E et
C(FE, € ege, ) est la probabilité quun photon d’énergie E dépose une énergie € dans le volume
actif du détecteur, il s’agit donc d’une correction pour les effets ne conduisant pas a un dépot
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F1GURE 4.37 — Comparaison du calcul du rendement analytique avec ’expérimental et la si-
mulation Monte Carlo, zoom sur les énergies entre 10 et 70 keV

total de I'énergie. La probabilité d’échappement est exprimée ainsi :

L E) [ e BT pee(E)
Px; = 5 kPiqK (E) ) [1 MGe(E)]l [1+MG6(E¢)] (4.5)

Ou 7 correspond a a ou & 3 ; wg est le rendement de fluorescence K du germanium ; F; et p;
sont respectivement les énergies et les probabilités d’émission relatives des rayons XK ; g (FE)
est la fraction des interactions par effet photoélectrique qui ont lieu dans la couche K (désigné
px dans le chapitre 1); upp(F) est le coefficient d’atténuation par effet photoélectrique pour
I’énergie E.

L’expression analytique de C(FE,€;ege,r) tient compte de la diffusion incohérente simple et
double des photons dans le cristal de germanium. Une correction a été ensuite introduite par
Seltzer, qui est obtenue par simulation Monte Carlo. Maidina et al. ont calculé I'intégrale de
cette correction entre 0 et le maximum d’énergie déposée. Il apparait alors que la valeur de
cette intégrale est minime aux faibles énergies : ainsi, pour des photons de 60 keV, la correction
est inférieure & 1 % ; sa dépendance en fonction du rayon du cristal est petite quelle que soit
I’énergie du photon alors qu’elle augmente considérablement en fonction de I’épaisseur pour des
énergies supérieures a 100 keV. Pour un cristal d’épaisseur de 10 mm, la correction est d’environ
10 % pour des photons d’énergie de 130 keV.

T(E), la transmission des photons sur le parcours entre la source et la partie active du détecteur,
peut s’exprimer simplement ainsi :

Kj €
T(E) — (H e*p*;(E) Pj 6]’) e ‘;ge (E) pge ezm (46)
J
Ou ’;—;(E), p; et e; sont, respectivement, le coefficient d’atténuation massique a I'énergie F,
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la masse volumique et 1’épaisseur du matériau j présent entre la source et le germanium, et
eznm est I'épaisseur de la zone morte du cristal de germanium.

Le rendement de GENIX a de nouveau été calculé en utilisant 1’équation 4.4 avec les données
XCOM [66] pour les coefficients d’atténuation massique et en négligeant la correction dans le
cas ou s’agit, dans un premier temps, de comparer le rendement d’absorption totale pour des
énergies inférieures a 60 keV et que ce sont les échappements des rayons XK du germanium
qui dominent dans ce domaine d’énergie. Pour calculer les probabilités d’échappement (équa-
tion 4.7), ce sont également les données XCOM [66] qui ont été utilisées. Les valeurs de p;
employées sont : p, = 0,87234 et ps = 0,12766. Celles de qx (E) ont été déterminées a partir
de I'expression suivante :

TK(E)

qx(E) = (4.7)

Ou 7x sont les sections efficaces d’interaction par effet photoélectrique dans la couche X
et les valeurs en fonctions de E ont été prises a partir des données de [19]. La figure 4.38
présente les valeurs de rendement ainsi calculées, avec les mémes données géométriques que
celles rentrées pour la simulation avec PENELOPE, et la figure 4.39 les mémes valeurs sur une
gamme d’énergie comprise entre 10 et 70 keV.
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FIGURE 4.38 — Comparaison du calcul du rendement analytique avec ’expérimental et la si-
mulation Monte Carlo

Les résultats obtenus entre ’énergie de liaison de la couche K du germanium (environ
11,1 keV) et 35-40 keV sont tres proches des résultats expérimentaux et de la simulation par
PENELOPE. En revanche les écarts a 50 keV sont tres élevés, comme dans la premiére approxi-
mation. Ceci peut s’expliquer par le fait que l'expression analytique 4.4 du rendement a été
développée pour une géométrie fortement collimatée y compris le détecteur, or, dans le cas de
GENIX, le cristal de germanium ne l’est pas. La correction C'(E, €; ege, ) est tres certainement
plus importante, notamment a cause des effets supplémentaires survenant sur les extrémités du
cristal.
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FIGURE 4.39 — Comparaison du calcul du rendement analytique avec l'expérimental et la si-
mulation Monte Carlo, zoom sur les énergies entre 10 et 70 keV

4.4.5 Essais sur la Voie X2 de MADERE

La méme méthode a été ensuite appliquée pour la Voie X2 de la plateforme MADERE, afin
de déterminer le rendement d’absorption totale et le rendement total du détecteur. Les caracté-
ristiques géométriques du détecteur sont prises a partir des données fournies par CANBERRA.
Pour le reste de la géométrie, ’ensemble des dimensions a été directement mesuré comme dans
le cas de GENIX. Le diametre d’ouverture du collimateur en tantale au niveau du détecteur
limite ’angle solide de mesure, contrairement au cas de GENIX. En effet, le diametre du fais-
ceau de photons au niveau du cristal est bien inférieur a son diametre. Par conséquent, il n’est
pas nécessaire de connaitre avec précision la distance entre la fenétre en béryllium et ’entrée
du cristal ainsi que son diametre. D’autre part, si comme dans le cas de GENIX, il y a une
zone morte en entrée du détecteur (zone dopée au bore), il ne semble pas y avoir une zone de
diffusion d’ions au lithium, 1’électrode étant assurée par un dépot métallique. Sans radiographie
du détecteur, sa géométrie dans la simulation PENELOPE de la Voie X2 est écrite a partir des
données fournies par le constructeur.

La figure 4.40 présente le résultat de la simulation comparé avec les points expérimentaux et
I’ajustement effectué a 'aide du logiciel EFFIGIE, la version précédente de ACORES. Tout
d’abord, la simulation confirme 'augmentation du rendement a partir d'une énergie située aux
alentours de 150 keV. La figure 4.41 représente 1’évolution de la transmission des photons dans
une épaisseur de tantale de 2,03 mm, correspondant a 1’épaisseur du collimateur au niveau du
détecteur. Cette figure montre que la transmission commence a devenir significative a partir
d’une énergie autour de 150 keV. Ainsi, le fait que le rendement d’absorption totale de la Voie
X2 augmente partir de 150 keV peut s’expliquer par le fait que les photons traversent le collima-
teur pour venir interagir dans la partie du détecteur jusque-la masquée par le tantale. D’autre
part, il est possible de constater un écart constant compris entre 1 et 2 % entre la simulation et
I'expérience. L’angle solide étant limité par le collimateur en tantale, une erreur sur la distance
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fenétre-cristal ou sur le diametre du cristal ne permet pas d’expliquer cet écart.

Une autre hypothese serait une erreur dans la distance entre la source radioactive et le bas du
collimateur en tantale situé au niveau du détecteur. L’ensemble des cotes dans I’enceinte en
plomb de la Voie X2 a été déterminé a 'aide d'un instrument permettant la mesure jusqu’a
la dizaine de micrometres. En tenant compte de 'incertitude de l'instrument et du procédé de
mesure, I'erreur maximale serait de 1'ordre de la centaine de micrometres. Or, pour expliquer
I’écart entre le calcul et 'expérimental, il faudrait modifier la distance de plus de 1 mm, ce qui
est invraisemblable.

Le plan de montage fourni par CANBERRA étant tres sommaire, il est possible qu'une épais-
seur supplémentaire d'un certain matériau soit située entre la fenétre et ’entrée du cristal. En
effet, 1’électrode en entrée pourrait étre également un contact métallique apposé au cristal de
germanium. Une autre possibilité serait qu'un matériau entoure le cristal pour le protéger des
effets du rayonnement infrarouge. Mais dans ce cas la, le matériau en question aurait un faible
numéro atomique qui n’atténuerait que les faibles énergies de photons. Une radiographie du
détecteur pourrait révéler la présence de tels matériaux, cependant elle ne fournira pas d’indi-
cation quant a I’élément le constituant. De cette maniére, ceci révele que la connaissance précise
de la géométrie du détecteur est cruciale pour les mesures dans le domaine des faibles énergies.

0,00115

oot f [ ' o ‘J.l
e N

0,00105

0,001 .

Rendement

0,00095 [ L ® Pointsexp
I EFFIGIE

B penelope

0,0009

0,00085 ——

0,0008

0,00075

10 30 50 70 90 110 130 150 170
Energie (keV)

FI1GURE 4.40 — Comparaison entre le rendement d’absorption totale déterminé avec PENELOPE
et les résultats expérimentaux pour la Voie X2 de MADERE

4.4.6 Comparaison entre PENELOPE et GEANT4

Il est prévu d’utiliser GEANT4 pour de futurs travaux. La physique de PENELOPE est déja
implémentée dans le code de GEANT4, le module Penelope intégrant la physique basse énergie
de la version 2008 de PENELOPE (voir partie 4.3). Cependant, il est préférable de vérifier si
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FIGURE 4.41 — Transmission des photons dans une cible en tantale d’épaisseur de 2,03 mm en
fonction de ’énergie des photons incidents

les écarts obtenus avec ce module ne sont pas trop importants par rapport a ceux obtenus avec
PENELOPE. La méme géométrie a ainsi été implémentée sur GEANT4. La figure 4.42 présente
la comparaison entre les résultats obtenus par la simulation sur PENELOPE et GEANT4 et
ceux obtenus expérimentalement.

Les écarts relatifs sont repportés dans le tableau 4.11. Dans I’ensemble, les écarts relatifs
sont inférieurs a 1 %, compatibles avec l'incertitude statistique des calculs. Il est donc possible
de considérer que les deux codes permettent d’obtenir des résultats équivalents et que le module
PENELOPE sur GEANT4 rend compte de la physique de basse énergie de maniere tout a fait
satisfaisante, comme le code de PENELOPE.

4.4.7 Scan de GENIX

La propagation des ions lithium et bore n’est pas homogene dans le cristal de germa-
niumé [69]. Comme cela a été présenté précédemment, ils migrent trés rapidement sur les
zones latérales du cylindre. Mais ils se diffusent également en direction du centre du cylindre.
Cette migration de la zone morte se fait parfois de maniere non uniforme. Généralement, les
zones mortes latérales et en entrée du cristal sur le résultats des simulations Monte Carlo cor-
respondent & une moyenne de leurs épaisseurs. Toutefois, si en réalité ces volumes de zones non
actives sont inhomogenes, cette divergence avec la simulation Monte Carlo peut conduire a des
erreurs de calculs d’activité. Ainsi, pour essayer d’obtenir des informations complémentaires sur
d’éventuelles inhomogénéités de la réponse du détecteur sur la surface en entrée, une expérience
spécifique a été mise en place.
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FIGURE 4.42 — Comparaison entre les rendements obtenus sur PENELOPE et GEANT4

E Rdt Rdt Ecart en E Rd Rde Ecart en
Energie PENE%OPE GEAE\TTAL % Energie PENE{JOPE GEAE\ITZL %
(10-%) (10-%) (10°9) (10°%)

15 1,912 1,928 -0,83 90 1,857 1,862 -0,29
20 2,062 2,068 -0,28 95 1,759 1,769 -0,53
25 2,144 2,146 -0,07 100 1,655 1,667 -0,72
30 2,195 2,192 0,11 105 1,565 1,564 0,07
35 2,218 2,220 -0,13 110 1,455 1,467 -0,79
40 2,230 2,234 -0,22 115 1,362 1,369 -0,50
45 2,234 2,235 -0,06 120 1,267 1,277 -0,81
50 2,229 2,234 -0,21 125 1,188 1,184 0,31
55 2,225 2,228 -0,10 130 1,096 1,108 -1,03
60 2,205 2,213 -0,35 135 1,028 1,036 -0,70
65 2,181 2,187 -0,26 140 0,954 0,963 -0,96
70 2,143 2,146 -0,14 145 0,891 0,900 -0,92
75 2,092 2,098 -0,30 150 0,839 0,837 0,18
80 2,024 2,032 -0,40 155 0,775 0,782 -0,85
85 1,952 1,957 -0,26 160 0,721 0,732 -1,43

Tableau 4.11 — Comparaison entre les rendements d’absorption totale obtenus avec PENELOPE
et ceux obtenus avec GEANT4

Protocole

Un montage expérimental avait été déja développé dans le laboratoire afin de procéder a
des balayages en surface de détecteurs GeHP. Il a été adapté au cas présent afin de procéder
au balayage en surface de GENIX, en collimatant une source de haute activité dans le but
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d’obtenir un faisceau de photons le plus fin possible tout en conservant un taux de comptage
élevé. Une seconde expérience a été programmeée pour essayer d’évaluer I'épaisseur de la zone
morte en entrée en faisant varier ’angle d’incidence de la source de photons tout en conservant
la méme distance et le méme point d’entrée dans le cristal de germanium.

Choix de I’énergie : Pour ce montage expérimental, une source de trés haute activité est
requise puisque une tres forte collimation de la source est recherchée. Seule deux sources ra-
dioactive présentent les critére requis, une source de *>Fe de 20 MBq et une source de ?*' Am
de 1,85 GBq. Les émissions du *°Fe sont comprises entre 6 et 6,5 keV environ, 1’énergie n’est
donc pas assez élevée pour obtenir des informations sur la zone inactive en sortie. En revanche,
la source est parfaite pour les mesures de 1’épaisseur de la zone morte en entrée du détecteur.
La source de ! Am est confinée dans une protection en acier inoxydable de 1 mm d’épaisseur.
Seule I’émission v de 60 keV n’est pas absorbée dedans, les émissions d’énergie inférieure ne
sont quasiment pas visibles. Cette énergie convient idéalement pour observer I’homogénéité des
zones inactives en entrée et en sortie du cristal.

Choix du collimateur : De nombreux collimateurs sont a disposition dans le laboratoire.
Il convient donc d’en choisir un de facon a obtenir un faisceau de photons suffisamment fin
au niveau du cristal pour effectuer correctement le balayage point par point de sa surface. En
utilisant la source de 2! Am, des essais de comptage ont été effectués en fonction de différents
diametres d’ouverture de collimateurs. C’est un collimateur en tungsténe d’ouverture de 200 pm
et de 2,08 mm d’épaisseur de diametre qui a été choisi. Ce choix va permettre d’obtenir une
statisque de comptage suffisamment élevée sous le pic d’absorption totale en peu de temps afin
de limiter le temps nécessaire pour balayer intégralement le détecteur. Concernant les mesures
de I’épaisseur de la zone morte en entrée du détecteur, ce collimateur ne convient pas puisque la
source de *Fe n’est pas suffisamment active. Le collimateur sélectionné présente un diametre
d’ouverture de 1 mm et une épaisseur de 15 mm.

Géométrie de mesure : La source est placée dans un support, au-dessus du collimateur,
lui-méme positionné sur un bras en aluminium relié a des moteurs permettant un déplacement
automatique d’une grande précision (voir figure 4.43).

Pour le balayage en surface du détecteur, une zone fine du cristal a été sélectionnée (voir
figure 4.44) sur une surface rectangulaire de 4 mm sur I’axe des x 21 mm sur I’axe des y, avec
un déplacement par pas de 0,2 mm sur ’axe des x et de 0,1 mm sur I'axe des y. Pour la mesure
de la zone morte, I’axe de rotation du bras a été placé a peu pres au niveau de ’entrée du cristal
de germanium. Ainsi, 'angle d’incidence change tout en conservant le méme point d’entrée au
niveau du détecteur.

Résultats

Les résultats du balayage en surface sont présentés sur la figure 4.45. Les zones mortes, sur
une distance d’environ 12 mm, semblent relativement homogenes. Afin d’affiner les résultats, le
balayage en angle a été tenté mais n’a pas été effectué dans des conditions suffisantes pour en
obtenir plus d’information. Toutefois, suite a ces essais, il a été possible de définir un nouveau
collimateur permettant d’occulter les zones mortes latérales.
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F1GURE 4.43 — Dispositif expérimental du balayage de la surface de GENIX

4 mm

15,44
mm

FIGURE 4.44 — Schéma du balayage de GENIX

4.4.8 Second étalonnage de GENIX

Suite a un défaut d’étanchéité, le vide a l'intérieur du capot de GENIX ne pouvait plus étre
maintenu et le détecteur a di étre envoyé en réparation. En parallele, une modification sur la
géométrie de mesure a été apportée pour tenir compte des résultats obtenus lors du premier
étalonnage et le collimateur au niveau du détecteur a été changé. Le diametre d’ouverture de
celui-ci a été diminué pour passer de 14 mm a 12 mm. Ainsi, 'angle solide de mesure a été
réduit ce qui permet de diminuer les effets de diffusion dus a l'interaction des photons dans la
zone de faible champ électrique du cristal. Un nouvel étalonnage du détecteur a donc été réalisé
et d’autres points d’étalonnage ont été ajoutés (tableau 4.12), notamment du fait de nouvelles
disponibilités de radionucléides.

La figure 4.46 présente les nouveaux points expérimentaux obtenus par 'acquisition des
sources étalons ponctuelles disposées a la méme distance du détecteur (8 cm) que lors du
précédent étalonnage.
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FIGURE 4.45 — Nombre de coup sous le pic de 60 keV de **Am en fonction de sa position
au-dessus du détecteur.

Radionucléide Energie (keV) Intensité d’émission (%)
- 14,4130 (3) - 9,18 (12)
57 - 122,0607 (1) - 85,49 (14)
° - 136,4736 - 10,71 (15)
13,3359 17,16 (17)
85, 133055 1038 350y (a9) 9020 (30)
14,9994 8,04 (10)
151053 150193 0.93 (4) 8,97 (11)
24,0023 27,69 (21)
2421 24,1376 519 (3) 79,59 (37)
113
Sn 27,3364 14,58 (17)
2Tongs 274275 207 10y 1735 (20)
33,0344 22,30 (24)
s34yl 932982 419 (4) 64,70 (47)
139
Ce 37,8687 12,47 (18)
ssss 0019 516 () 1503 (20)
- 1658575 (11)  — 79,90 (4)

Tableau 4.12 — Liste des radionucléides supplémentaires utilisés pour le second étalonnage de
GENIX

De méme, des étalonnages en énergie et en résolution du détecteur ont été effectués préala-
blement a I'étalonnage en rendement (figures 4.47 et 4.48).

Un premier ajustement des points expérimentaux a ensuite été effectué avec ACORES (fi-
gure 4.49), avant le calcul des corrections de coincidence. Afin de déterminer les valeurs de
rendement d’absorption totale pour les énergies supérieures a 165 keV ainsi que celles du ren-
dement total pour calculer ces corrections, la nouvelle géométrie de GENIX a été implémentée
sur PENELOPE et GEANT4.
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FIGURE 4.47 — Variation de I’énergie en fonction du numéro du canal pour le détecteur GENIX

- Second étélonnage

La seule modification porte sur le diameétre d’ouverture du collimateur au niveau du détec-
teur, puisque aucun autre élément du détecteur n’est censé avoir été modifié. La comparaison
entre 'ajustement ’ACORES et GEANT4 est présentée dans la figure 4.50.
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FIGURE 4.49 — Variation du rendement d’absorption totale de GENIX en fonction de 1’énergie
des photons pour une distance source-détecteur d’environ 8 cm et premier ajustement des points
expérimentaux par ACORES - Second étalonnage

Comme dans le cas du détecteur de la plateforme MADERE, Voie X2, il y a un écart systé-
matique entre I'ajustement des résultats expérimentaux et la simulation Monte Carlo, particu-
lierement en haute énergie. Ce dernier point peut s’expliquer par un changement d’électronique
du préamplificateur lors de la réparation du détecteur, la saturation de celle-ci serait plus im-
portante que la précédente. Il ne peut pas provenir d'une augmentation de 1’épaisseur de la
zone de diffusion des ions lithium dans le cristal de germanium car cela signifierait qu’elle serait
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F1GURE 4.50 — Comparaison des résultats obtenus par simulation Monte Carlo aux résultats
expérimentaux - Second étalonnage

passée d’une valeur de 4,4 mm a une valeur de 6,6 mm environ, ce qui est peu vraisemblable.
L’écart observé sur I'ensemble de la gamme d’énergie de détection pourrait étre expliqué par un
angle solide de mesure en réalité plus faible que supposé. Cela voudrait dire que le collimateur
en tantale au niveau du détecteur ne limite pas sa valeur et que le diametre actif du détecteur
a diminué ou que la distance entre la fenétre de béryllium a suffisamment augmenté pour que
le collimateur ne masque pas en partie le volume actif de germanium. Un moyen simple de
vérifier cette hypothese est de considérer les taux de comptage sous les pics d'un radionucléide,
le '%Ba par exemple, et de constater s’ils augmentent en enlevant le collimateur en tantale
situé au niveau du détecteur. Le test a été effectué et une augmentation du taux de comptage
d’environ 30 % sur 'ensemble des pics du baryum a été relevé, ce qui signifie que le nouveau
collimateur en tantale limite efficacement 1’angle solide de mesure de GENIX; ainsi les écarts
entre les résultats expérimentaux et la simulation ont une autre origine. Dans le méme temps,
le rendement d’absorption totale de GENIX a été déterminé grace a ’expression analytique 4.4
puis comparé aux autres données (voir figure 4.51 et le zoom sur la partie 10-70 keV figure 4.52).
Les résultats obtenus sont en adéquation avec la simulation Monte Carlo, mais ils conservent
un écart avec 'ajustement des points expérimentaux. Cela confirme bien qu'un phénomene,
probablement lié a la création des charges et a leur collection, n’est pas pris en compte dans
les simulations de Monte Carlo.
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FI1GURE 4.51 — Comparaison du calcul du rendement analytique avec ’expérimental et la si-
mulation Monte Carlo
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Conclusion

Dans ce chapitre, une attention particuliere a été portée sur la partie instrumentation, dé-
tection et 1’électronique associée. Une étude préliminaire a été menée sur un module numérique
nanoMCA de traitement du signal. Cela permet de donner des recommandations quant au
choix des parametres de mise en forme pour optimiser la résolution du détecteur et sa réponse
en fonction du taux de comptage. Bien que I'électronique analogique ait été maintenue sur la
chaine de mesure GENIX afin de conserver la cohérence avec les autres chaines de mesures en
spectrométrie -y, ce module a été utilisé avec d’autres détecteurs (SDD par exemple), pour les
mesures des rendements de fluorescence (voir section 6.1) au synchrotron SOLEIL, en utilisant
les parametres ayant été recommandés.

Les étalonnages en rendement présentés en détail montrent les nombreuses difficultés et le peu
d’informations expérimentales a disposition dans la gamme d’énergies inférieures a 100 keV.
Ainsi, plusieurs problemes ont été mis en évidence, révélant parfois 'incohérence de certaines
données. C’est le cas notamment des intensités d’émissions des photons de »?Eu. Les études
menées sur la mesure de 'homogénéité de 1'épaisseur des zones mortes du détecteur sur 1’en-
semble de son diametre ont conduit a la définition d’'un nouveau collimateur sur la géométrie
de mesure, afin de limiter I'interaction des photons dans les zones de faible champ électrique
du cristal de germanium. Suite a une panne du détecteur, I’étalonnage initial a di étre refait,
en diminuant I'angle solide de mesure par 1'utilisation du nouveau collimateur.

Les résultats obtenus par les simulations Monte Carlo, comparés aux valeurs expérimentales, ré-
velent la forte influence de la zone morte en entrée sur la mesure des photons d’énergie inférieure
a 30 keV, puisque la variation de quelques dixiemes de micrometre de son épaisseur entraine une
variation d’au moins 1 % du rendement d’absorption totale. Les simulations attestent également
de l'influence de 1’épaisseur des zones mortes en sortie et latérale sur le rendement du détec-
teur. De manieére plus générale, les études ont mis en évidence la difficulté de faire correspondre
les simulations Monte Carlo avec les fonctions d’ajustement des points expérimentaux par les
fonctions mathématiques (polynomiales logarithmiques) couramment utilisées en spectrométrie
v, sur toute la gamme d’énergie. Les calculs par méthodes semi-empiriques, présentent un bon
accord avec les valeurs expérimentales en-dessous de 40 keV, qui est la gamme d’énergie d’inté-
rét pour la suite de 'étude, tant que la géométrie de collimation ne limite pas I’angle solide de
détection. En particulier, le second étalonnage a mis en évidence des phénomeénes vraisembla-
blement liés a 1’électronique et la collection des charges, qui ne sont pas pris en compte dans
les méthodes semi-empiriques et de Monte Carlo utilisées.

Suite a cette étude détaillée, les résultats qui seront utilisés pour les résultats quantitatifs dans
la suite des travaux sont présentés sur la figure 4.35, en ce qui concerne le premier étalonnage,
et la figure 4.49 apres la réparation du détecteur. Les incertitudes-types relatives associées au
rendement d’absorption totale sont comprises entre 1 et 1,4 % sur la gamme d’étalonnage de

GENIX.
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Chapitre 5

Facteurs de correction

La mesure des dosimetres nécessite la prise en compte de différents facteurs de correction,
particulierement en basse énergie ou I'absorption des photons dans la source (auto-absorption)
n’est pas négligeable. Ceux-ci sont examinés au cours de ce chapitre. Le transfert de rendement
nécessaire pour la mesure d’échantillons volumiques sur le détecteur dont le rendement est
connu pour un échantillon ponctuel est présenté dans la premiere partie. La diffusion dans les
matériaux et son influence sur la forme des pics en basse énergie est I'objet de la deuxieme
partie. Dans la troisieme partie, les phénomenes de fluorescence dans le volume du dosimetre,
qui ont un impact significatif sur les comptages enregistrés, sont détaillés pour les deux types
de matériau, et les coefficients de correction permettant de prendre en compte ces effets sont
présentés.

5.1 Transfert de rendement

Comme évoqué dans la section précédente, I’étalonnage est réalisé a l'aide de sources dites
ponctuelles. Il s’agit d'un dépdét d’une solution radioactive d’un diametre de 2 ou 3 mm au
maximum, d’épaisseur minimale et de masse volumique trés proche de celle de 1'eau. De ce
fait la source peut étre considérée comme ponctuelle par rapport a la distance source-détecteur
et aux dimensions de ce dernier. En revanche, lors de la mesure d’échantillons radioactifs de
volume un peu plus important, comme les dosimetres niobium et rhodium, ceux-ci ne peuvent
plus étre considérés comme ponctuels; ce changement de géométrie entraine une variation de
I’angle solide de mesure, de la distance moyenne source-détecteur et ’absorption des photons
émis dans la source elle-méme (auto-absorption).

5.1.1 Méthodes de transfert

L’objectif du calcul du transfert de rendement est de pouvoir mesurer des sources radio-
actives dans des conditions géométriques différentes de celles de I’étalonnage, ici, allant d’une
source ponctuelle placée a une distance de référence a un échantillon volumique. Le logiciel
ETNA, en plus des corrections de coincidences, permet de calculer le rendement d’un détecteur
pour différentes géométries a partir d'un rendement de référence (établi par ’étalonnage du
détecteur). Ce calcul analytique prend en compte I’absorption dans les matériaux de la source
et du détecteur, suivant la loi d’absorption de Beer-Lambert, en intégrant le parcours des pho-
tons sur le volume de la source par la méthode de Gauss Legendre. ETNA est utilisé au LNHB
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dans la plupart des cas ou un calcul de transfert de rendement est nécessaire. Dans le cas des
spectrometres de rayons X de la plateforme MADERE, le passage d'une géométrie définie par
I’étalonnage a une géométrie de mesure différente est pris en compte par le calcul analytique
de différents facteurs : corrections de géométrie, d’angle solide et d’auto-absorption (voir cha-
pitre 2). Or, que ce soit dans le cas ’ETNA ou des facteurs de correction utilisés & MADERE,
ils sont le résultat de calculs analytiques et les processus d’interactions des photons dans la ma-
tiere sont simplifiés et limités a des géométries coaxiales cylindriques. Cela peut convenir dans
le cas de la spectrométrie v classique, mais dans le cas des faibles énergies, ou les interactions
dans la source sont plus fréquentes et déforment les spectres, les outils de simulation de Monte
Carlo comme PENELOPE ou GEANT4 permettent d’atteindre une meilleure précision sur les
calculs. Ainsi, il est possible de définir de maniere détaillée la géométrie de mesure, le contenant
ainsi que le matériau de la source radioactive et de mieux prendre en compte les phénomenes
aléatoires de I'interaction rayonnement-matiere. Toutefois, le temps de calcul de la correction
est beaucoup plus long et les calculs présentés pour 'étalonnage en rendement (chapitre 4) ont
montré la difficulté d’obtenir des valeurs absolues exactes.

Il est donc proposé ici une méthode pour calculer la correction de transfert de rendement en
utilisant les codes de Monte Carlo. L’idée est de partir de la méme hypothese que celle prise
en considération dans ETNA, a savoir que le rendement du détecteur d’absorption est une
combinaison de son rendement intrinseéque et de son rendement géométrique, qui dépend sur-
tout de I'angle solide de mesure. Mais dans ce cas, le rendement géométrique prend en compte
I’absorption dans la source, mais également 1’absorption dans les matériaux entre la source et
la fenétre de béryllium. Ainsi, pour la géométrie d’étalonnage, considérée comme la géométrie
de référence :

eref(E) = ec,ref(E) €1,re(E) (5.1)

Une autre hypothese établit dans ce cas que, quelle que soit la distance de la source radioac-
tive au détecteur ainsi que son volume, le rendement intrinseque du détecteur reste identique.
Ainsi, lors de la mesure d’'une source dans une géométrie différente :

Emes(F) = €765 (E) £6,mes(E)

75G,réf(E) (5.2)

Par conséquent, la correction de transfert de géométrie est le rapport des deux rendements
d’absorption totale calculés a partir de la simulation sur PENELOPE ou GEANT4 : le ren-
dement calculé pour une source ponctuelle a la distance de référence et le rendement calculé
pour la géométrie de mesure. Celui de la géométrie de référence reste toujours identique, par
contre le rendement de mesure dépend évidemment de la géométrie choisie et les calculs doivent
étre relancés pour chaque cas. S’agissant d’une méthode relative s’appuyant sur un étalonnage
de référence, cette méthode permet de s’affranchir des biais qui pourraient étre introduits par
I'utilisation de la simulation de Monte Carlo seule.

5.1.2 Application aux dosimetres

Le calcul des facteurs de transfert de rendement pour les dosimeétres niobium et rhodium
a donc été effectué par simulations Monte Carlo a partir de PENELOPE. Les géométries des
dosimetres implémentées sur les simulations sont celles présentées dans la section 3.2, avec
une géométrie supplémentaire dans le cas du niobium : un disque de 8 mm de diametre et de
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19,89 pum d’épaisseur. Les mémes calculs ont été effectués avec ETNA pour les comparer aux
résultats obtenus avec PENELOPE. ETNA ne permet pas d’utiliser des géométries rectangu-
laires, il ne fonctionne qu’en géométrie cylindrique. Ainsi, dans le cas de la bande de niobium,
¢’est un disque de 3,0 mm de diametre en conservant la méme épaisseur, qui a été simulé sur
ETNA. De cette fagon, un volume identique en niobium est conservé par rapport aux dimen-
sions de la bande. Le tableau 5.1 présente les résultats des facteurs de transfert de rendement,
correction a appliquer a la surface des pics XKa et XKf indépendamment. Les corrections
sont importantes, environ 12 % et 50 % pour 20 pum de niobium et 50 pm de rhodium, res-
pectivement, et varient notablement entre les deux énergies X. Les résultats obtenus avec les
deux méthodes sont trés similaires, les écarts relatifs étant tous inférieurs a 1 %, méme dans
le cas de la bande de niobium. Ainsi, ETNA, méme par calcul analytique, permet de calculer
sans grande erreur le transfert de rendement dans le cas présent. Dans le cas de PENELOPE,
les résultats ont été obtenus a partir de la moyenne des résultats de cing simulations lancées
avec une graine du générateur de nombre aléatoire systématiquement différente. Ces résultats
montrent également que dans le cas du transfert de rendement, c’est principalement 1’épaisseur
de T’échantillon et sa composition qui ont la plus grande influence et non pas sa forme, son
diametre, sa largeur ou sa longueur.

Remarque : Il convient de rappeler que ces corrections dépendent de la géométrie de me-
sure, en particulier de la distance source-détecteur et doivent donc étre recalculées lorsque les
conditions de mesure changent.

PENELOPE ETNA Ecarts relatifs (%)
Niobium
Ka K3 Ka K3 Ka Kg
Correction 460 (19) 1,119 (1) 1,164 1,115 0,34 0,31
bandes
Correction 15619y 1119 (11) 1,165 1,117 0,09 0,17
disques
Rhodium
Ka Kg Ka Kg Ka Kg
Correction 10 (18) 1344(15) 1,514 1,353 0,13 -0,70
disques

Tableau 5.1 — Facteurs de transfert de rendement obtenus avec PENELOPE et comparés aux
résultats d’ETNA

5.2 Diffusion

Lorsque les radionucléides de la source se désintegrent, des photons sont émis aléatoirement
dans toutes les directions et vont ainsi interagir par effet Compton avec une certaine probabilité
dans les éléments présents autour du détecteur ou directement dans la source (dans le cas d'une
source volumique). Il en résulte alors un pic de diffusion, qui correspond a plusieurs angles de
diffusion, s’apparentant a une « bosse » ou une « traine » sur la gauche du pic d’absorption
totale (Voir figures du paragraphe 2.4.3). Ce phénomeéne altere la forme des spectres en basse
énergie et peut perturber leur traitement : des événements dus a la diffusion peuvent étre
comptabilisés dans le pic d’absorption totale et doivent alors étre soustraits. Les figures 5.1
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et 5.2 illustrent I'augmentation du phénomeéne entre une source ponctuelle et volumique a des
énergies approximativement identiques.

FIGURE 5.1 — Spectre d'une source ponctuelle de '*?Cd aux énergies XKo (22,103 keV) et XK
(25,072 keV)

FIGURE 5.2 — Spectre d’une source volumique de '"Rh aux énergies XKa (20,167 keV) et
XKp (22,781 keV)

5.2.1 Origine de la traine basse énergie

La traine du c6té des basses énergies du pic d’absorption totale n’est pas totalement due
a la diffusion des photons dans les différents matériaux présents autour du détecteur et peut
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avoir d’autres origines. D’une part, la mise en forme du signal par I’électronique n’est pas
une gaussienne parfaite, ce qui induit des événements qui déforment le pic d’absorption totale.
D’autre part, 'interaction des photons dans une zone de faible champ électrique du cristal de
germanium conduit a une collecte moins importante des porteurs de charges vers les électrodes
par rapport a une interaction au centre du cylindre du cristal, ce qui produit des événements
d’énergie légérement plus faible que le pic d’absorption totale. A cela peut s’ajouter 'échap-
pement des électrons Auger lors de linteraction des photons pres des extrémités du cristal,
cependant la probabilité que cela survienne est tres faible et peut étre négligeable surtout dans
le cas d’une géométrie de mesure avec la présence de collimateurs.

La pente de diffusion provient donc de deux origines distinctes : une premiere contribution est
liée aux propriétés du champ électrique du cristal et a 1’électronique de la chaine de mesure et
une autre provient véritablement de la diffusion des photons dans I’environnement du détecteur
et dans la source. Dans le premier cas, la position des événements par rapport au pic d’absorp-
tion totale et leur statistique ne change pas ou tres peu en fonction de la géométrie de la source
et ces événements devraient étre pris en compte dans le calcul de la surface du pic d’absorption
totale. En ce qui concerne la diffusion des photons, la position des événements par rapport au
pic d’absorption totale varie en fonction de I’énergie tandis que le nombre d’événements dans
la pente de diffusion dépend du volume et de la nature de la source. Des travaux ont été menés
précédemment au LNHB pour étudier précisément, grace a des mesures expérimentales ainsi
qu’a des simulations Monte Carlo, les origines des photons diffusés et leur influence sur les
mesures en basse énergie suivant la géométrie de la source [70] et [71]. Ces études mettent en
évidence 'importance relative des différents éléments de I'environnement du détecteur (support
de source, Mylar®, air, ...) dans la pente de diffusion ainsi que celle des matériaux de la source
et du conteneur dans le cas d’une source volumique, ce qui peut avoir un impact lors du calcul
du transfert de rendement. Mais le point crucial du probleme lié a la diffusion en basse énergie
survient lors du traitement des spectres et du calcul de la surface du pic d’absorption totale.

5.2.2 Traine de diffusion dans le calcul de la surface

Il existe deux fagons de prendre en compte cette pente lors du traitement des spectres en
basse énergie selon le LNHB ou le LDCI. La comparaison entre les deux méthodes de traitement
des spectres sera effectuée par la suite en utilisant 'exemple d’une acquisition effectuée avec
une source ponctuelle de '*?Cd et une autre avec une source volumique de '™ Rh, provenant
de T'expérience du '*Pd (voir paragraphe 6.3.3).

Traitement de la diffusion au LNHB

L’approche privilégiée au LNHB est de choisir les bornes de la région d’intérét du traitement
de spectres proches du pic d’absorption totale (en rouge dans la figure 5.3), de soustraire le fond
(par une fonction « esse ») et d’ajuster ainsi le pic net afin d’en calculer la surface. De cette
maniere, la perturbation due a la diffusion est éliminée par la fonction d’ajustement du fond de
COLEGRAM, qui est purement mathématique. Il se peut alors que des événements étrangers
aux phénomenes liés a la pente soient soustraits, alors qu’ils devraient étre comptabilisés dans
le pic d’absorption totale. Un exemple de traitement de spectre de I’émission Ko est présenté
sur les figures 5.4 et 5.5. L’ajustement est réalisé a I’aide de fonctions de Voigt, puisqu’il s’agit
d’un cas de traitement de rayons X.
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FIGURE 5.3 — Spectre brut de '"?Cd aux énergies XKa (22,103 keV) et XK73 (25,072 keV) (a)
et du '"Rh aux énergies XKa (20,167 keV) et XK3 (22,781 keV) (b). Les régions d’intérét
sélectionnées apparaissent en rouge.
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FIGURE 5.4 — Traitement du spectre de 'Cd & I'énergie XKa (22,103 keV)
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FIGURE 5.5 — Traitement du spectre de '™"Rh & I'énergie XKa (20,167 keV)
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Traitement de la diffusion au LDCI

Au LDCI, la région d’intérét est nettement plus large, afin de prendre en compte I’ensemble
des événements liés a la diffusion (voir figure 5.6).
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FIGURE 5.6 — Spectre brut de """ Rh aux énergies XKa (22,103 keV) et XKJ3 (25,072 keV) (a)
et de '™"Rh aux énergies XKa (20,167 keV) et XKf (22,781 keV) (b). Les régions d’intérét
sélectionnées apparaissent en rouge.

Afin de déterminer au mieux la surface du pic d’absorption totale, il convient d’ajuster le
spectre le plus correctement possible. Sur la base de travaux effectués précédemment, il a été
choisi de représenter la pente de diffusion a ’aide d’une fonction de Gauss avec une pente sur la
gauche dont certaines caractéristiques comme la valeur de ’écart-type, la hauteur de la pente
et son inclinaison sont prédéfinies. La figure 5.7 présente un exemple de traitement avec une
source de '"Cd. Ainsi, la fonction de Gauss avec pente convient pour traiter ce cas simple de
diffusion (source ponctuelle).

Ko,

Pente de la diffusion

et epant e et R

FIGURE 5.7 — Traitement du spectre du 'Cd aux énergies XKa (22,103 keV) et XKg3
(25,072 keV)

Cependant, dans le cas d’une source d’un volume assez important, cette fonction n’est plus
tout a fait appropriée pour ajuster le spectre, comme on peut le voir pour le cas d'une source
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volumique de '™Rh sur la figure 5.8 (la caractéristique de la pente est identique pour la raie
Ka et la raie Kj).

Pente de la
diffusion { \

FIGURE 5.8 — Traitement du spectre du '"Rh aux énergies XKa (20,167 keV) et XKJ3
(22,781 keV))

Comparaison entre les deux méthodes

Au LNHB, la diffusion n’est pas considérée comme faisant partie du pic d’absorption totale,
elle n’est donc pas prise en compte dans 'ajustement. Le traitement de la diffusion propo-
sée par le LDCI, est quant a lui semi-empirique et estime qu’elle doit étre intégrée dans la
région d’intérét de traitement des pics. Cette divergence de point de vue concernant la diffu-
sion peut induire des différences sur le résultat des mesures. En effet, le tableau 5.2 présente
le calcul des surfaces totales du pic Ka des exemples d’ajustements des spectres visibles sur
les figures 5.4, 5.5, 5.7 et 5.8. On remarque un écart notable sur les surfaces entre les deux
méthodes particulierement lors du traitement de la source volumique. La mesure de sources
volumiques telles que celle montrée en exemple est peu commune, il s’agit en général de sources
de volume moins important, mais elle illustre parfaitement le probleme de la diffusion en basse
énergie. De plus, rien n’indique que I'une ou 'autre méthode soit la plus adaptée. Dans le cas
du LNHB, il est possible que des événements soient soustraits de la surface du pic d’absorption
totale alors qu’ils ne devraient pas et inversement il est possible que dans le cas du LDCI,
des événements soient pris en compte dans la surface du pic d’absorption totale alors qu’ils
proviennent de photons diffusés. Néanmoins, en ajustant les pics tout en conservant la méme
méthode pour I'étalonnage du détecteur et pour la mesure de sources ponctuelles ou de faible
volume, 'erreur quant a la prise en compte de la diffusion peut étre compensée. Cependant,
cette erreur n’est probablement pas négligeable pour des sources de volume plus important,
comme en témoigne I'augmentation de 1’écart entre les deux méthodes concernant le passage
d’une source ponctuelle & la source volumique de '*™Rh dans le tableau 5.2.
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Méthode de Surface Ko Ecarts entre

traitement de la obtente les deux
diffusion méthodes
gp (1OQCd) LNHB 577782 0.4 %
LDCI 579997
SV (103mRh) LNHB 1955128 16 %
LDCI 1986673

Tableau 5.2 — Comparaison des surfaces sous le pic d’absorption totale entre les deux méthodes
d’ajustement des spectres

5.2.3 Proposition d’une méthode de correction de la diffusion

Les travaux précédents menés au LNHB sur la diffusion ont identifié entre autres les origines
de cette diffusion et souligné son importance sur la mesure en basse énergie, mais ils ont
montré également que les simulations Monte Carlo peuvent étre d’une grande aide pour 1'étude
de ces phénomenes complexes. En effet, dans la simulation, lorsque le photon interagit dans le
détecteur, il n’y a pas de largeur dans les pics due a la statistique et a 1’électronique, la statistique
de comptage simulée correspond donc a une fonction de Dirac. Ainsi, il est possible d’isoler le pic
d’absorption totale des autres phénomenes d’interaction puisque dans le canal correspondant au
pic d’absorption totale, seuls sont comptabilisés les événements qui correspondent a un dépot
total de I'énergie. La figure 5.9 présente un spectre qui est le résultat de simulations Monte
Carlo sur GEANT4 avec la premiere géométrie du détecteur GENIX et une source ponctuelle
dont I’émission photonique est mono-énergétique a 11,5 keV, la résolution en canal étant de
10 eV.
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FIGURE 5.9 — Spectre d’une source ponctuelle simulé sur GEANT4 pour une énergie des photons
incidents de 11 500 eV, entre 0 et 12 000 eV

De nombreux phénomenes peuvent étre distingués comme 'absorption totale de I’énergie des
photons, les échappements, etc. On remarque la bosse située a gauche du pic, c’est le résultat de
la diffusion des photons dans les éléments présents autour de la source. Cette diffusion prend ici
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I’apparence d’une bosse, et non d’une traine comme sur les spectres expérimentaux, clairement
distincte du pic d’absorption totale. Les spectres présentés dans les figures 5.10 et 5.11 sont
obtenus par simulation pour source ponctuelle, avec un zoom sur les énergies autour du pic
d’absorption totale.
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FIGURE 5.10 — Spectre d’une source ponctuelle simulé sur GEANT4 pour une énergie des
photons incidents de 11 500 €V - zoom sur la région de 10 000 a 11 500 eV
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FIGURE 5.11 — Spectre d’une source ponctuelle simulé sur GEANT4 pour une énergie des
photons incidents de 25 000 €V - zoom sur la région de 22 000 a 25 200 eV

Il serait envisageable d’utiliser les résultats des simulation Monte Carlo pour apporter une
correction afin d’éliminer la contribution de la pente de diffusion a la surface du pic d’ab-
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sorption totale. La solution consisterait a prendre le rapport entre la somme des événements
correspondant a la diffusion et ceux du pic (voir figures 5.10 et 5.11). Ce rapport servirait de
correction a la surface obtenue a partir du traitement d’un pic apres la sélection d’une large
région d’intérét suivant la méthode utilisé au LDCI (voir paragraphe 5.2.2). En effet, la surface
ainsi déterminée est la somme des événements du pic d’absorption totale et des diffusions, et
la correction déterminée par la simulation Monte Carlo permettrait de déduire la contribution
de la diffusion de cette surface. Cependant, pour procéder de cette maniere, il est nécessaire de
connaitre le détecteur au mieux et de reproduire le plus fidelement possible sa géométrie dans
la simulation.

5.3 Coefficients de fluorescence

Le probleme de la fluorescence, dont le phénomene est décrit dans la section 3.3, dans
les dosimetres niobium est typiquement lié au fait que la mesure s’effectue sur une source
radioactive solide. Il est évident que si le niobium est mesuré sous forme liquide, suite a une
dissolution, ce phénomene est négligeable puisque les atomes de niobium sont alors tres épars et
la probabilité d’interaction des photons émis par la décroissance des impuretés dans le niobium
est extrémement faible. Contrairement au niobium, le probleme lié¢ a la fluorescence dans les
dosimetres rhodium n’a fait jusqu’ici 'objet d’aucune étude, notamment a cause de sa faible
période.

5.3.1 Problématique liée au phénomene de fluorescence

L’importance de cet effet dans les dosimeétres niobium a été déja étudiée et des propositions
de corrections émises ; elles reposent toutefois sur des calculs analytiques datant de 1971 mais
peu de détails sont fournis sur la méthode et il n’y a pas de calcul d’incertitude. La correction
de fluorescence dépend de activité de chaque impureté rapportée a celle de ™ Nb et il arrive
que, quelques mois apres la fin de l'irradiation des dosimetres, cette correction atteigne plus de
5 % sur la valeur d’activité. Les facteurs de correction de fluorescence apportés sur la mesure
d’activité sont mal maitrisés et si cette correction devient trop importante, la valeur de 'activité
du dosimetre ne peut plus étre certifiée en raison de I'incertitude sur la correction. La méthode
actuelle est de laisser « refroidir » les dosimetres pendant une dizaine de mois, voire plus, avant
de fournir une valeur d’activité. La plus grande partie des impuretés présentes ayant une durée
beaucoup plus courte que celle de " Nb, il est donc possible d’attendre pour laisser décroitre les
impuretés. Cependant, dans certaines circonstances (expériences au réacteur OSIRIS & Saclay
ou prochainement au Réacteur Jules Horowitz (RJH) a Cadarache par exemple), des résultats
sont nécessaires un ou deux mois apres la fin de l'irradiation. Par conséquent, il est important
de déterminer a nouveau cette correction afin de limiter au maximum le délai d’attente avant
les mesures mais aussi de la déterminer dans le cas des dosimetres rhodium, puisque comme on
le verra dans le paragraphe 5.3.4, il est impossible d’attendre la décroissance des impuretés.

5.3.2 Correction de fluorescence

Chaque radionucléide n’a pas la méme influence sur la mesure, cela dépend de I’énergie des
émissions et de leur intensité, donc du schéma de décroissance de I'impureté. Chacune de ces
impuretés donne lieu a un coefficient de fluorescence, qui selon son activité propre, influe sur
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la correction de fluorescence. Actuellement la correction de fluorescence apportée au calcul de

lactivité est définie ainsi :
Féch - Zn Cn An

F. éch

Ou Fy.p, est le flux sous 47 des rayons XK du niobium sortant de 1’échantillon mesuré, ex-

Clivo = (5.3)

primé en s=!, C, et A, sont respectivement le coefficient de fluorescence et 'activité, en Bq,
liés au radionucléide n, autre que le ™Nb. C, est exprimé en s~ >.Bq', cela correspond a
un nombre de rayons XK du niobium émis sur 47 par becquerel d’activité du radionucléide n.
Cette activité est obtenue par spectrométrie v et & la date de la mesure du *™Nb. Pour un
méme échantillon, il y a ainsi deux mesures a effectuer, une en spectrométrie X et une autre en
spectrométrie v. Comme il a été précisé dans le paragraphe 5.3.1, des coefficients ont déja été
établis pour 2" Nb, “Nb, Nb et '®2Ta et ces valeurs sont présentées dans le tableau 5.3. A
I’époque, les coefficients ont été calculés analytiquement et également déterminés expérimenta-
lement [72]. Pour le calcul, il faut prendre en compte la probabilité d’émission des photons par
I'impureté, ainsi que leurs probabilités d’interaction par effet photoélectrique dans le volume de
niobium, d’émission d’un rayon XK de fluorescence et d’échappement de celui-ci dans la direc-
tion du détecteur. Tenir compte par un calcul analytique de tous ces phénomenes aléatoires est
tres complexe. Une formule qui détermine approximativement les coefficients de fluorescence a
été développée, mais sa formulation est peu détaillée et elle ne semble pas prendre en compte
I’absorption des rayons XK de fluorescence dans le volume du dosimetre. De plus, elle n’in-
tegre pas non plus les interactions des électrons, celles-ci étant tres complexes a déterminer.
Le développement a été contrélé ensuite par une méthode expérimentale a 'aide de sources
radioactives en mesurant les effets des interactions des photons sur un volume de niobium et la
méme méthode a été appliquée pour essayer de tenir compte des interactions des électrons.
Le but de notre étude est donc de déterminer a nouveau ces coefficients en profitant des nouvelles
techniques disponibles, notamment du développement des codes de transport de particules dans
la matiere par méthode Monte Carlo. Dans le chapitre 4 a été présenté un outil permettant de
simuler ’ensemble de la décroissance radioactive, PenNuc. Cet outil a été associé & GEANT4
dans le but de simuler 'effet des impuretés dans un volume de niobium pour vérifier les coeffi-
cients de fluorescence mais aussi dans un volume de rhodium pour les déterminer dans le cas des
dosimetres rhodium. La méthode appliquée est simple, on obtient le coefficient de fluorescence
pour un radionucléide n a partir de la simulation de la décroissance radioactive ainsi :

¢, — 1 Nr (5.4)

Esimu Ndéc

O £4my est le rendement d’absorption totale simulé du détecteur, Np est le nombre d’évé-
nements dans les pics XK du niobium (Kay, Kay, Kfi, ...) et Ng. est le nombre total de
désintégrations radioactives simulées. Le rapport Np/Ng. correspond donc aux flux de photons
ayant interagi dans le détecteur pour une désintégration, et ainsi en divisant ce rapport par le
rendement on obtient le flux sur 47 sr de photons sortant du dosimetre pour une désintégra-
tion, ce qui correspond a la définition du coefficient de fluorescence. Toutefois, en procédant de
cette maniere, I’émission X est considérée comme isotrope. Or ce n’est pas le cas, puisque les
dosimetres sont des bandes ou des disques métalliques et 1’épaisseur de matériau traversé par
les rayonnements n’est pas identique dans toutes les directions. Par conséquent, les coefficients
de fluorescence qui sont calculés ne sont valides que pour un angle solide de mesure inférieur ou
égal a celui de la simulation. Pour la simulation, la géométrie utilisée pour déterminer les coef-
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ficients est celle de GENIX avant le second étalonnage, soit = 2,918.10~2 stéradian comme
angle solide.

Impuretés  >"Nb 9INb %Nb 182
(Cs‘i‘iﬁg:;‘inf)s 0,021 0,0055 0,0033 0,077

Tableau 5.3 — Coefficients de fluorescence déterminés en 1971

5.3.3 Cas des dosimeétres niobium

Les dosimetres niobium utilisés par le LDCI pour la dosimétrie en réacteur sont des bandes,

3 environ. Cette géométrie de source est ainsi reprise

dont les dimensions sont 7x1x0,02 mm
dans la simulation sur GEANT4. Dans le cadre d’'une comparaison internationale sur la mesure
du niobium, des disques de diametre d’environ 8 mm ont également été irradiés. Il est donc
nécessaire de déterminer les coefficients de fluorescence dans le cas d’une telle géométrie. Les
parties importantes du code GEANT4 de la simulation sont : la géométrie, la gestion de ’ana-
lyse, I'utilisation du fichier CASCADE, etc. En premier lieu, le fichier CASCADE est généré a
partir du code PenNuc et d’un fichier (Ta-182.PenNuc.txt par exemple pour **Ta) regroupant
les données nucléaires spécifiques au radionucléide. La simulation GEANT4 fait appel ensuite
au fichier CASCADE, qui contient les informations sur les particules primaires de la simula-
tion. Les résultats sont ensuite regroupés dans un fichier root et a I'aide d’une routine, un autre

fichier plus facilement exploitable est généré.

Fichiers PenNuc

Pour pouvoir simuler la décroissance radioactive sur GEANT4 a partir de PenNuc, il est
nécessaire d’obtenir les fichiers contenant les données nucléaires de chaque radionucléide consi-
déré comme impureté : **"Nb, “Nb, *Nb, ¥2Ta et ®°Co. Ce dernier n’avait pas été pris
en compte dans les calculs de 1971 car il n’était jamais observé. Mais lors d’acquisitions de
dosimeétres niobium a la plateforme MADERE, il arrive parfois que le ®*Co soit observé en
spectrométrie ~y.

Les fichiers de données pour PenNuc sont généralement disponibles sur le site du LNHB, dans
la base des données recommandées. Cependant, pour apparaitre dans cette base, un radionu-
cléide doit avoir fait I’'objet d’une évaluation par un spécialiste et son schéma de désintégration
doit étre équilibré (voir paragraphe 1.3.3). Le niobium-95, le tantale-182 et le cobalt-60 y sont
présents et un fichier PenNuc est donc disponible, mais ce n’est pas le cas de *"Nb, ni de
%“Nb. Pour pouvoir simuler leur désintégration & 'aide de PenNuc, les fichiers pour les deux
radionucléides ont dii étre écrits a la main. Pour cela, il faut donc récupérer les données nu-
cléaires a partir d’'une autre source que le DDEP. Comme il a été précisé dans le chapitre 4, de
nombreuses données sont requises pour 1’écriture du fichier. Dans le cas de *™Nb et de **Nb,
les données sur les noyaux fils, les voies de désintégrations et les niveaux et transitions v ont été
prises a partir des données ENSDF sur le site de ’AIEA. Les informations sur ’émission des
électrons de conversion et de création de paires internes ont été déterminées a partir du code
Brlce (pour Band Raman Internal Conversion Coefficient), du fait du manque de détail dans les
données ENSDEF. Le code Brlcc permet de calculer les coefficients de conversion interne pour
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chaque couche et sous-couche pour une transition v a partir du numéro atomique du noyau fils,
de 'énergie de la transition (et son incertitude) et de la multipolarité (et éventuellement du
rapport de mélange § s’il y a un mélange de multipolarités). Le code Brlcc indique également
les énergies des émissions des électrons et les informations sur la création de paires internes. Les
intensités d’émission des électrons de conversion ont ensuite été déterminées avec la formule
suivante (voir chapitre 1) :
Loy = —X P =ax I, avec X = K, L1, Ly, Ls, M, etc. (5.5)
1+ oy
Ou les «a; sont les coefficients de conversion soit total (oy) soit partiel (ax), P, est la
probabilité de la transition v et I, est I'intensité d’émission 7. Les deux fichiers de données sur
2mND et “*Nb ainsi préparés sont présentés sur les figures 5.12 et 5.13. Dans le cas de %™ Nb,
les intensités de création de paires ont été indiquées. Bien que tres faibles, elles ne sont pas
négligeables par rapport aux intensités d’émission des électrons de conversion.

PAR NB9ZI

AZP 92 ; 41

NDA 1

CoM FessssssssasaaaEs Eyaluation Date: 15/00/2012 #%ssssssmiiiiiis
coMm Daughter Separator

DAU ZR92

DoE 1 ; ; 3 ; 10

qQ 2141.385 : 3.038

oM Branch Separator

CK 0.0000420628 ; 0.0000001196 ; 3 ; 74.7 ; 3.043 ; 0

CL1 0.0000080288 ; 0.0000000936 ; 3 ; 74.7 ; 3.043 ; O

cM  0.0000019032 ; 0.0000000260 ; 3 ; 74.7 ; 3.043 ; O

coMm Branch Separator

CK  0.022732248 ; 0.000947180 ; 2 ; 294.2 ; 3.043 ; 0O

CL1 0.002988480 ; 0.000124534 ; 2 ; 294.2 ; 3.043 ; 0

cM  0.000679272 ; 0.000002879 ; 2 : 204.2 : 3.043 ; 0

oM Branch Separator

BEP 0.00059000 ; 0.0030000 ; 1 ; 184.90 ; 3.040 ; O

CK 0.84689920 : 0.0423363 ; 1 ; 1206.9 : 3.040 ; O

cLl 0.10245690 ; 0.0051582 ; 1 ; 1206.9 ; 3.040 ; O

cM  0.02303001 ; 0.0011484 ; 1 ; 1206.9 ; 3.040 ; O

oM Branch separator

COM —————————————— Level Separator - T1/2 in seconds ----—-——-————-
LED 2066.66 ; 0.17 ; 9 ; 7.6E-13 ; 0.3BE-13

GA  0.000052 ; 0.000003 ; 1132.17 ; 0.14 ; 1

EK 0.00000002334800 ; 0.00000000139531 ; 1114.17 ; 0.14 ; 1
EL1 0.00000000247000 ; 0.00000000014708 ; 1129.64 ; 0.14 ; 1
ELZ2 0.00000000005772 ; 0.00000000000350 ; 1129.86 ; 0.14 ; 1
EL3 0.00000000005096 ; 0.00000000000319 ; 1129.95 ; 0.14 ; 1
EM 0.00000000044668 ; 0.00000000002651 ; 1131.74 ; 0.14 ; 1
EN 0.00000000006339 ; 0.00000000000376 ; 1132.12 ; 0.14 ; 1
EQ 0.00000000000446 ; 0.00000000000026 ; 1132.16 ; 0.14 ; 1
EPC 0.00000000008684 ; 0.00000000000525 ; 110.17 ; 0.14 ; 1
COM —————————————— Level Separator - T1/2 in seconds —————-———————
LED 1847.22 ; 0.18 ; 17 ; 9.6E-14 ; 1.0E-14 ; 2

GA 0.018 ; 0.001 ; 912.6 ; 0.2 ; 1

EK 0.00001303200 ; 0.00000075059 ; 894.60 ; 0.20 ; 1

EL1 0.00000139320 ; 0.00000007989 ; 910.07 ; 0.20 ; 1

EL2 0.00000002432 ; 0.00000000139 ; 910.29 ; 0.20 ; 1

EL3 0.00000001229 ; 0.00000000068 ; 910.38 ; 0.20 ; 1

EM 0.00000024786 ; 0.00000001423 ; 912.17 ; 0.20 ; 1

EN 0.00000003528 ; 0.00000000203 ; 912.55 ; 0.20 ; 1

EOQ  0.00000000252 ; 0.00000000014 ; 912.59 ; 0.20 ; 1

GA 0.0086 ; 0.0004 ; 1847.5 ; 0.3 ; O

EK 0.000001431900 ; 0.000000069725 ; 1829.50 ; 0.30 ; O

EL1 0.000000151446 ; 0.000000007365 ; 1844.97 ; 0.30 ; 0

EL2 0.000000002047 ; 0.000000000101 ; 1845.19 ; 0.30 ; O

EL3 0.000000002141 ; 0.000000000105 ; 1845.28 ; 0.30 ; O

EM 0.000000026918 ; 0.000000001324 ; 1847.07 ; 0.30 ; O

EN 0.000000003836 ; 0.000000000188 ; 1847.45 ; 0.30 ; O

EOQ  0.000000000272 ; 0.000000000012 ; 1847.49 ; 0.30 ; O

EPC 0.000002012400 ; 0.000000099721 ; 852.22 ; 0.30 ; O

COM ——————mmm————— Level Separator - T1/2 in seconds -----—--——-———-
LED 934.48 ; 0.10 ; & ; 5.0e-12 ; 4.0e-13 ; 1

GA 0.9915 ; 0.0004 ; 934.44 ; 0.10 ; O

EK 0.0006871095000 ; 0.0000099188417 ; 916.44 ; 0.10 ; O
EL1 0.0000724786500 ; 0.0000010910419 ; 931.91 ; 0.10 ; O
EL2 0.0000022209600 ; 0.0000000396701 ; 932.13 ; 0.10 ; O
ELZ 0.0000019631700 ; 0.0000000297555 ; 932.22 ; 0.10 ; O

EM 0.0000132960150 ; 0.0000001884614 ; 934.02 ; 0.10 ; O

EN 0.0000018838500 ; 0.0000000297547 ; 934,39 ; 0.10 ; O

EOQ 0.0000001308780 ; 0.0000000018846 ; 934.43 ; 0.10 ; 0

FIGURE 5.12 — Fichier de données PenNuc sur le *"Nb

Résultats GEANT4

Les coefficients ont été calculés a partir du spectre obtenu par la simulation de la décrois-
sance de chaque impureté. La figure 5.14 est un exemple de spectre obtenu pour *?Ta par la

140



PAR NEBE94

AZP 94 ; 41

NDA 1

oM Fewwwwwwwwweeeedd Eyaluation Date: 01/01/2006 e
CoM Daughter Separator

DAU MO94

DDE 1 ; ; 2 ; 1

qQ 2043.636 : 1.809

com Branch Separator

BEM 1.0 ; ; 2 ; 469.916 ; 1.809 ; 1

CoM Branch Separator

CoM Branch Separator

COM ————mmmmmmm Level Separator - T1/2 in seconds ------------—-
LED 1573.726 ; 0.03 ; 8 ; 5.0e-12 ; 7.0e-13 ; 2

GA 0.99814 ; ; 702.65 ; 0.06 ; 1

001605008 ;

EK O 0.000023957 ; 682.65 ; 0.06 ; 1

EL1 0.000171068 ; 0.000002396 ; 699.78 ; 0.06 ; 1

EL2 0.000008534 ; 0.000000120 ; 700.02 ; 0.06 ; 1

EL3 0.000007207 ; 0.000000110 ; 700.13 ; 0.06 ; 1

EM 0.000033338 ; 0.000000499 ; 702.15 ; 0.06 ; 1

EN 0.000005031 ; 0.000000070 ; 702.59 ; 0.06 ; 1

EQ 0.000000273 ; 0.000000004 ; 702.64 ; 0.06 ; 1

COM —————————-———— Level Separator - T1/2 in seconds ------------—-
LED 871.005 ; 0.018 ; 8 ; 2.77E-12 ; 6.0E-14 ; 1

GA 0.99892 ; ; 871.091 ; 0.018 ; O

EK 0.0009379859 ; 0.0000139849 ; B851.090 ; 0.018 ; 0
EL1 0.0001000918 ; 0.0000013985 ; 868.230 ; 0.018 ; O
EL2 0.0000038458 ; 0.0000000599 ; 868.470 ; 0.018 ; 0
EL3 0.0000032365 ; 0.0000000499 ; B6E.570 ; 0.018 ; 0
EM 0.0000191793 ; 0.0000002997 ; 870.590 ; 0.018 ; 0
EN 0.0000028969 ; 0.0000000400 ; 871.030 ; 0.018 ; 0
EO 0.0000001604 ; 0.0000000023 ; 871.080 ; 0.018 ; 0|

FIGURE 5.13 — Fichier de données PenNuc sur le “*Nb

simulation de 5.10% désintégrations (ce qui équivaut au nombre de désintégrations durant une
acquisition de 50 000 s pour activité de 10 kBq).

100000 -

10000 -

1000 -

100 ‘ ‘

Nombre de coup

0 200000 400000 600 000 800 000 1000 000 1200 000 1400000
Energie (eV)

FIGURE 5.14 — Spectre de la décroissance du '%2Ta simulé sur GEANT4 avec PenNuc

La figure 5.15 est un zoom sur une fenétre d’énergie aux alentours des rayons XK du niobium.
Les spectres obtenus pour chacune des impuretés est une somme de plusieurs spectres simulés
a partir de graines différentes du générateur de nombres aléatoires. Par exemple, dans le cas
de ™ Ta, le spectre présenté sur la figure 5.14 est la somme de 500 simulations d’un million de
désintégrations avec une graine différente pour chacune d’entre elles. Le méme procédé a été
appliqué pour les autres impuretés.
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FIGURE 5.15 — Spectre de la décroissance du '**Ta simulé sur GEANT4 avec PenNuc - zoom
sur les énergies du niobium

Le traitement des spectres est assez simple puisque les pics sont des fonctions de Dirac, dont
le bruit de fond moyen a été soustrait. Le bruit de fond moyen est calculé comme la moyenne
des événements présents autour de chaque pic, résultant de ’énergie déposée indirectement par
les électrons (Bremsstrahlung) et de la diffusion Compton. Le tableau 5.4 présente 1'ensemble
des résultats obtenus ainsi que les incertitudes calculées selon les recommandations du GUM.
La principale composante des incertitudes indiquées est donc I'incertitude statistique. Plusieurs
épaisseurs de niobium ont été simulées, jusqu’a 60 pm, mais les résultats sont treés proches, aux
incertitudes statistiques pres. Dans le tableau 5.5 sont indiqués les résultats retenus, comparés
aux coefficients de fluorescence déterminés en 1971 ainsi que les écarts relatifs.

Dans le méme temps, lorsqu’un photon de fluorescence du niobium interagit, une partie du
code écrit dans la simulation de GEANT4 permet de remonter au processus ayant provoqué
I'ionisation de I'atome de niobium (ionisation électronique par exemple pour un électron), phé-
nomene précédant ’émission du rayon X de fluorescence. Le tableau 5.6 présente la proportion
de différents processus d’ionisation dans le résultat des coefficients de fluorescence pour chacun
des radionucléides considérés. On remarque que ce sont les électrons qui sont principalement
responsables de leffet de fluorescence dans les dosimetres niobium, mis & part le cas de **?Ta.
Toutefois les rayons X issus du rayonnement de freinage des électrons qui interagissent par effet
photoélectrique sont comptabilisés dans le processus « effet photoélectrique ». La contribution
des électrons au phénomene de fluorescence des dosimetres est donc sans doute sous estimée.

Le '®2Ta : Dans le cas de ®2Ta, les présents résultats sont assez proches des valeurs calculées

en 1971. L’écart peut étre expliqué par le fait que des approximations ont été faites dans
les calculs de 1971. Par exemple, le calcul a été effectué pour les principales émissions v de
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Coefficients

Coefficients totaux

Impuretés partiels (s~1.Bq~1) Incertitudes (s~1.Bq~1) Incertitudes

92mNp Ka 0,00014889 0,00000952 0,00017088 0,00000992
Kp 0,00002198 0,00000280

%Nb Ka 0,01003171 0,00017554 0,01188383 0,00018626
Ks 0,00185212 0,00006229

9%Nb Ka 0,00254981 0,00005371 0,00310008 0,00005795
K 0,00055027 0,00002178

182 Ka 0,05418338 0,00059068 0,06465170 0,00060845
Ks 0,01046832 0,00014599

0Co Ka 0,00686408 0,00010283 0,00821415 0,00010878
K 0,00135008 0,00003547

Tableau 5.4 — Coefficients de fluorescence partiels et totaux déterminés a partir de la simulation
GEANT4

Coefficients GEANT4 Coefficients 1971 Ecarts relatifs

Impuretés

(s7'Bq™") (s7".Bq!) (%)
ZmNb 0,000171 (10) 0,021 > 10000
%Nb 0,0119 (2) 0,0055 -54
9%Nb 0,00310 (6) 0,0033 6,5
182 0,0647 (6) 0,077 19
Co 0,00821 (11) — —

Tableau 5.5 — Résultats retenus pour les coefficients de fluorescence déterminés avec GEANT4
et comparés avec ceux calculés en 1971

Processus a l'origine de

I'ionisation de la couche K 2mNb “Nb Nb 182 Co

de 'atome de niobium
Ionisation électronique 95 % 85,5 % 80 % 19,9 % 85,5 %
Effet photoélectrique 1% 13,2 % 18 % 79,9 % 13 %
Effet Compton 4 % 1,3 % 2 % 0,2 % 1,5 %

Tableau 5.6 — Part de chaque processus d’ionisation dans le résultat du calcul des coefficients
de fluorescence pour chacune des impuretés

faible énergie (la raie & 60 keV) ou encore I'atténuation des rayons XK de fluorescence dans le
dosimetre n’a pas été prise en compte. D’autre part, la part de fluorescence due aux électrons
parait ne pas avoir été considérée, alors que, comme on peut le constater dans le tableau 5.6,
la fluorescence due & I’émission électronique représente environ 20 % du résultat final. La plus
grande partie de I’émission de fluorescence provient de l'interaction par effet photoélectrique et
une tres faible part est due a 'effet Compton.

Niobium-95 : Comme pour *2>Ta, les valeurs récentes et anciennes pour *’Nb sont compa-
rables. En 1971, une approche théorique de la prise en compte de ’émission [ avait été tentée
a partir du calcul de rendements quantiques afin d’obtenir un rendement de photons Ko émis
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par électron. L’énergie moyenne des électrons émis par “Nb est d’environ 44 keV avec une
énergie maximale de 160 keV. La probabilité qu’a de telles énergies les électrons ionisent la
couche K est faible. Cependant, la production de rayons X par rayonnement de freinage est
plus importante, et cela pourrait expliquer la part importante de ’effet photoélectrique dans la
production de rayons X de fluorescence. En effet, dans le schéma de désintégration du °Nb, il
n'y a qu'une unique raie v de 765,8 keV, le reste des émissions (deux raies 7 et les rayons X du
molybdeéne) est tres faible, 0,15 % au total. A cette énergie, la probabilité d’interaction par effet
photoélectrique est tres faible. Prendre en compte le rayonnement de freinage dans des calculs
analytiques est tres complexe, voire impossible. Cette concordance entre les valeurs nouvelles et
anciennes est donc surprenante compte tenu de 'importance de la radiation électronique dans
I'effet de fluorescence des dosimetres niobium.

Niobium-94m : Dans le cas de *Nb, la différence entre les deux valeurs est d’un facteur
deux. Comme pour ®Nb, I'émission 3 avait été étudiée théoriquement et aussi expérimentale-
ment. L’approche théorique ne changeait pas, et la vérification expérimentale avait été réalisée
au moyen d’une source de *’Sr-Y comme excitateur. Un facteur 5 entre les résultats expéri-
mentaux et théoriques avait alors été constaté. Les données sur ’émission 5 en 1971, indiquait
une émission d’énergie maximale de 610 keV dans le cas de **Nb (aucune information sur
I’énergie moyenne), tandis que les 3 émis par la source de ’Sr, ont une énergie maximale de
546 keV et moyenne de 196 keV. Les émissions different donc légerement, d’autant plus que la
forme du spectre d’émission est également différente. En effet, dans le cas de **Nb, lors de la
désintégration 3, le nombre quantique du moment cinétique total du niveau initial est 6 et celui
du niveau final est 4, sans changement de parité (6+ et 4+). Si on se réfere au tableau 1.1, cela
correspond & une transition interdite non-unique d’ordre 2 (AJ = —2 et mmy = +1). Pour le
98, le nombre quantique du moment cinétique total du niveau initial est 0 et celui du niveau
final est 2, avec un changement de parité (0+ et 2-). Dans la classification, cela correspond a
une transition interdite unique d’ordre 1. Cette différence dans les données peut expliquer les
écarts entre théorie et expérience.

De plus, les données sur **Nb ont été actualisées depuis. Par exemple, une période d’environ
2.105 a était indiquée en 1971, alors qu’actuellement elle est de 2,0.10* a. Mais le changement
le plus important concerne le spectre de I’émission 3 : a présent (ENSDF) I’énergie maximale
de I’émission est de 471,5 keV avec une énergie moyenne de 145,8 keV. Cette différence peut
expliquer en partie I’écart entre la valeur déterminée a partir de GEANT4 et I’ancienne valeur,
au regard de I'importance des électrons dans le processus d’ionisation. Par comparaison avec
%Nb, leur part est plus importante du fait d’une énergie moyenne plus grande des électrons
émis par “*Nb que celle des électrons émis par “’Nb. Dans le cas de ce dernier, la fluorescence
due a l'interaction par effet photoélectrique par les rayons X de Bremsstrahlung semble plus
importante que dans le cas de *Nb. Cependant, une certaine réserve doit étre prise a 1’égard
du résultat obtenu avec GEANT4 et PenNuc vis-a-vis de la fagon de calculer la distribution
énergétique de I’émission (. La transition est interdite non-unique d’ordre 2, mais sa distribu-
tion énergétique est calculée de la méme maniere qu'une transition interdite unique d’ordre 1. Il
s’agit en réalité d’'une approximation généralement effectuée, du fait notamment de la difficulté
de calcul des spectres d’émissions /3, a partir d’observations expérimentales et cette approxi-
mation consiste a considérer une transition interdite non-unique d’ordre n+1 comme transition
interdite unique d’ordre n, ce qui n’est pas toujours exact. Pour ces deux radionucléides, **Nb
et PNb, les électrons apportent une trés forte contribution & 1’émission de fluorescence, qui
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est supérieure a 80 %. La considération de ces interactions est donc essentielle, néanmoins leur
calcul théorique et la validation expérimentale sont tres complexes.

Cobalt-60 : Jusqu’ici, le cobalt-60 ne faisait pas partie de la liste déja établie des radionu-
cléides induisant le phénomene de fluorescence dans les dosimetres niobium, puisqu’il n’avait
jamais été observé. Il a toutefois été remarqué parfois lors de 'acquisition de dosimetres nio-
bium par spectrométrie v, sans que son origine puisse étre bien établie. Le cobalt est présent en
impureté dans les dosimeétres mais seulement & 3.10~* ppm en masse, la formation de ®Co &
partir de I'activation du cobalt stable présent dans le dosimetre parait donc peu probable. Une
autre explication pourrait étre une contamination en cobalt stable par dépot lors du découpage
des dosimetres ou autre et °Co se formerait ensuite par activation lors de lirradiation. Le
calcul du coefficient de fluorescence a tout de méme été effectué de la méme facon que pour
les autres radionucléides, en considérant que “°Co est formé par activation par les neutrons
du cobalt stable présent dans le niobium. Pour ce qui est de la contribution de chacun des
processus a l'origine de l'ionisation d'un atome de niobium, le méme constat peut étre appliqué
que pour *Nb et P Nb, ce sont les électrons qui en sont trés majoritairement responsables.

Niobium-92m : Pour ce radioisotope du niobium, la différence entre I’ancienne valeur et celle
obtenue avec GEANT4 est tres importante, il y a un facteur 100 entre les deux. Les résultats
obtenus par la simulation semblent indiquer que la contribution de **"Nb dans la fluorescence
des dosimetres niobium est négligeable, sauf si ce radionucléide est fortement activé lors de
I'irradiation, ce qui est tres peu plausible. Ce résultat tres faible sur le coefficient de fluores-
cence parait logique compte tenu des émissions de **"Nb lors de sa désintégration. En effet,
il s’agit d'une capture ¢ vers *?Zr, stable, et il émet donc principalement des rayons X et des
électrons Auger caractéristiques du zirconium ainsi qu'un rayon ~ de 934 keV, les autres étant
treés peu intenses (inférieurs a 1 %). Les rayons XK et les électrons Auger émis ont une énergie
maximale de 17,955 keV qui est insuffisante pour ioniser la couche K du niobium (18,99 keV).
Le rayon v de 934 keV va quant a lui interagir principalement par effet Compton, dont la pro-
babilité d’ionisation des couches électroniques proches du noyau est tres faible; la probabilité
d’interaction par effet photoélectrique est tres faible également. Il y a deux raies d’émission de
particules ST, dont la plus intense est de 0,06 %, et ce ne sont pas les émissions des électrons
de conversion, également tres faibles, qui apportent une forte contribution a la fluorescence.
Le résultat obtenu en 1971 est surprenant car il indique une importante contribution de ce
radionucléide, supérieure a celle de **Nb et du *’Nb. Le coefficient avait été déduit & 'époque,
a partir de 'observation des évolutions du rapport des pics des rayons XK du zirconium et des
pics des rayons XK du niobium. L’influence de *™Nb peut avoir été surestimée lors de cette
analyse. Effectivement, les énergies des rayons XK des deux éléments sont tres proches et si la
résolution du détecteur ne permet pas une séparation correcte des pics, leur interférence peut
en fausser le traitement.

L’ampleur des corrections sur activité en ™ Nb des dosimetres dépend de Pactivité relative
des impuretés (voir équation 5.3). Toutefois, on peut noter que **Ta et %Nb seront les plus
génants en cas d’une forte activation suite & une irradiation, de méme que *’Nb dans une
moindre mesure. L’impact de **"Nb sur les mesures est négligeable, surtout dans le cas d’une
faible activation neutronique.
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Cas d’autres impuretés

La présence d’autres radionucléides en impuretés pouvant géner la mesure d’activité de
BmND a été identifiée en spectrométrie . En effet, %" Nb, **Nb, ®Nb et *2Ta sont visibles
sur un spectre les jours suivant la fin d’une irradiation. Cependant, il existe des radionucléides
n’émettant aucun ou peu de photons suite a une désintégration mais qui émettent des particules
B~ et des électrons de conversion. Or, comme cela a été démontré précédemment, les électrons
ont une influence notable sur la fluorescence des dosimetres niobium. Il est possible que de tels
radionucléides soient activés lors de l'irradiation, puisque leur éventuelle présence n’a jamais
été vérifiée.

Le "W : Les différentes réactions possibles & partir du niobium ou des impuretés initialement
présentes avant 'irradiation (tungsténe, molybdéne, tantale, zirconium, ...) sont présentées dans
le paragraphe 3.2.1 et deux radionucléides peuvent étre formés lors de I'irradiation et étre encore
présents pendant les mesures en spectrométrie de photons. Il s’agit de ?Tc et de W qui sont
activés a partir du molybdéne et du tungsténe respectivement et n’émettent quasiment que des
électrons. Une premiere approche pour déterminer si ces deux radionucléides sont activés, est
un calcul grace au code PEPIN a partir de flux neutroniques types du réacteur OSIRIS en cceur
ou en périphérie et dans différentes configurations. Les activités estimées a 30 jours apres la
fin de l'irradiation sont présentées dans le tableau 5.7 et comparées aux autres impuretés ainsi
qu’au " Nb.

En coeur du P
En périphérie du cceur

réacteur

Centre Face vers Face/
du panier coeur opposce

coeeur

Isotopes Activités (Bq)

ZmNp 7,39.10% 6,76.108  1,10.10°  4,67.10%
%Nb 3,072.108 1,75.10°  2,48.10°  1,04.10°
93m N 1,01.107 8,48.10°  1,48.107  4,80.10°
182 2,51.10% 6,69.102  4,81.102  9,01.10?
185y 8,38.10° 2,32.10*  3,21.10*  1,56.10%
%Nb 1,13.10° 2,42.10°  2,83.10°  1,92.10°

9'Mo 2,58 3,845 6,60 2,370

9mme 2,50 3,725 6,39 2,296
99c 1,34.1072 1,53.1072  2,14.102  1,09.10~2

Tableau 5.7 — Estimation des activités de Tc et de "W 30 jours apres la fin d’irradiation en
coeur ou en périphérie du réacteur OSIRIS

Le molybdeéne-99 et le technétium-99m ont été indiqués car la formation de **Tc provient
de l'activation du molybdéne et de la décroissance de Mo et de *"Tc. En premier lieu, on
constate que ?Tc n’est que treés faiblement activé (de I'ordre du mBq), ce qui est logique puisque
sa période est supérieure a 200 000 ans. Il n’est donc pas nécessaire de continuer de s’intéresser
a ce radionucléide, il faudrait que le coefficient de fluorescence soit supérieur a 100 s=!.Bq~!
pour compenser.
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Par contre, le cas de "W est plus intéressant puisque le rapport d’activité entre *>W et *2Ta
est constamment d’un facteur dix au minimum, et ce dernier est 'impureté la plus génante pour
les mesures. Le coefficient de fluorescence a donc été calculé pour vérifier s’il peut apporter une
contribution a la fluorescence dans les dosimetres niobium mais il a fallu également écrire un
fichier PenNuc (figure 5.16) pour ce radionucléide puisqu’il ne fait pas partie de la table des
données recommandées.

PAR W185

AZP 185 ; 74

NDA 1

COM #wwsmwmwsrnswseek Eyaluation Date: O1/01/2006 %% ®wsumws s
CoM Daughter Separator

DAU RE185
DDE 1 ; ; 1 ; 2
q 432.668 ; 0.8860

Branch Separator
BEM 0.00072143329 ; 0.00003000000 ; 1 ; 307.310 ; 0.90 ; -1
com Branch sSeparator
BEM 0.99928 ; 0.00003 ; 0 ; 432.668 ; 0.860 ; O
COM ———————mmm———— Level Separator - T1/2 in seconds ---—-----—-——-—-
LED 125.358 ; 0.003 ; 9 ; 1.02e-11 ; 1.5e-12 ; 1

.00019617391 ; 0.00000700000 ; 125.358 ; 0.003 ;

.00001714617 H
. 00000241776 ;
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FIGURE 5.16 — Fichier de données PenNuc pour '*>W

Le tableau 5.8 présente le résultat obtenu pour W avec les coefficients des autres impu-
retés. Son coefficient de fluorescence a une valeur comparable a celui des autres radionucléides
et peut donc avoir une influence sur la mesure d’activité des dosimetres niobium. Cependant,
son activation doit étre vérifiée expérimentalement et s’il elle est effective lors de 'irradiation,
la valeur de I'activité doit pouvoir étre déterminée par une mesure.

Impuretés Co_elﬂicie_nlt 5
(s"".Ba™")

ZMNb 0,000171 (10)
%Nb 0,0119 (2)
%Nb 0,00310 (6)
182q 0,0647 (6)
co 0,00821 (11)
185w 0,00956 (13)

Tableau 5.8 — Résultats retenus pour les coefficients de fluorescence

Niobium-93m : Bien que Iénergie des rayons X émis par *™Nb soit trop faible pour ioniser
les atomes de niobium, les électrons de conversion L et des couches électroniques supérieures
ont une énergie suffisantes et une forte intensité (> 80 %). Ainsi, il est intéressant de vérifier que
PmNDb n’a pas une influence sur lui-méme et de déterminer ce que 'on pourrait appeler alors une
correction d’auto-fluorescence. En effet, il ne peut s’agir d’un coefficient de fluorescence comme
dans le cas des autres radionucléide mais d’une correction directement applicable au calcul
d’activité, une fois la contribution des autres radionucléides déduite. Pour pouvoir déterminer
cette correction par GEANT4, il faut séparer les rayons XK du niobium provenant directement
de la décroissance de ®™Nb simulée grace & PenNuc, des rayons XK du niobium issus de la
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fluorescence. 11 existe différentes bibliotheques pour les données atomiques et nucléaires, et leur
choix d’utilisation se fait au gré des auteurs des codes de transport de particules. Concernant la
relaxation atomique, GEANT4 utilise comme librairie EADL ( Evaluated Atomic Data Library),
tandis que PenNuc utilise les données du DDEP. Or, il se trouve que les énergies des rayons X
caractéristiques de chacun des éléments different légerement entre les deux banques de données.
Ainsi, les énergies des rayons XK émis directement par **”"Nb, données de PenNuc (DDEP), ont
une énergie différente de celle des rayons XK provenant de la fluorescence du niobium, données
GEANT4 (EADL). Cette incohérence entre les données fondamentales nous a permis de séparer
convenablement la contribution des phénomenes (désintégration radioactive et fluorescence)
dans 1’émission des rayons XK du niobium. Une premiere simulation de la décroissance de
BMND a été lancée. Puisque les rayons X n’ont pas l’énergie suffisante, la contribution a la
fluorescence par les photons a été coupée pour accélérer le temps de calcul de la simulation.
Un premier résultat fournit une correction de 'ordre de 107*, de fait le phénomeéne d’auto-
fluorescence apparait comme négligeable. Par soucis de vérification, une seconde simulation
d’environ 400 millions de désintégrations a été lancée. Le spectre de cette simulation est présenté
sur la figure 5.17.

Ko, et Kat, (EADL) Koy et Ko, (DDEP) KB, (DDEP)
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Nombre de coups
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Energie (eV)

FIGURE 5.17 — Spectre de la décroissance de **"Nb simulé sur GEANT4 avec PenNuc

La correction d’auto-fluorescence correspond au rapport de la somme des événements dans
les pics du rayonnement de fluorescence du niobium (EADL) et de la somme des événements
dans les pics du niobium (EADL et DDEP). Le résultat obtenu est treés différent du premier,
cette fois-ci la correction trouvée est de 1,46.1072, soit environ un facteur 100 par rapport au
premier essai. Les fichiers de la simulation de GEANT4 ont alors été examinés afin de déceler
une éventuelle erreur. Il s’avere que la seule différence entre les deux simulations est que la
contribution des photons n’a pas été enlevée lors du second essai. Ces deux résultats sont
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tres intéressants et indiquent que les rayons X issus du rayonnement de freinage apportent
une forte contribution dans la fluorescence et ’auto-fluorescence des dosimetres niobium. Par
conséquent, " Nb contribue 4 la fluorescence des dosimétres niobium, ce qui constitue un effet
insoupconnée jusqu’a présent, et une correction de 1,46 % doit systématiquement étre apportée
lors de chaque mesure de leur activité.

Résultats expérimentaux

Les coefficients de fluorescence refletent 'influence d’un radionucléide sur la mesure d’acti-
vité de P™Nb. Ces coeflicients ont été déterminés par simulation de Monte Carlo mais il est
nécessaire de pouvoir les valider par des mesures expérimentales. Pour cela, il faut avoir a dis-
position des dosimétres niobium qui présentent encore suffisasamment d’activité en ™ Nb ainsi
que pour les autres radionucléides, ce qui n’est pas le cas, le LDCI n’a en stock que d’anciens
dosimetres n’ayant plus les activités requises pour des mesures correctes. Toutefois, dans le
cadre de I'European Working Group on Reactor Dosimetry (EWGRD), une comparaison in-
ternationale sur la mesure d’activité des dosimetres niobium a eu lieu fin 2017 - début 2018, et
des dosimetres niobium ont été irradiés en supplément pour le LNHB dans 'optique d’effectuer
des mesures expérimentales qui permettraient de valider les coefficients de fluorescence. Cette
comparaison survenant trop tardivement, les données acquises seront insuffisantes pour figurer
dans ce mémoire de these mais la démarche expérimentale est tout de méme présentée.

Mesure par suivi de décroissance : Les impuretés contribuent a la mesure en provoquant
la fluorescence du niobium et donc un flux de rayons XK caractéristiques de cet élément,
induisant une activité fictive en ™Nb. Cette activité supplémentaire ne décroit pas de la
méme manicre que celle de »™Nb, puisqu’elle est provoquée par les impuretés, elle décroit
avec leur propre période. Cependant, les impuretés n’ont pas toutes la méme influence, ni
la méme période. Une approche pour détacher expérimentalement la contribution de “*"Nb,
YNb, ®Nb et '*Ta est de mesurer évolution de 'activité de **"Nb par rapport & celle de
ces différentes impuretés, donc d’effectuer des mesures par spectrométrie X et v a différentes
dates. La période est d’environ 10 jours pour **"Nb, 35 jours pour *’Nb et 115 jours pour
182Ta. Les valeurs de ces périodes sont assez éloignées les unes des autres, " Nb aura disparu
en premier alors que “Nb et '¥2Ta auront encore une activité suffisante pour étre mesurée ; de
méme pour ’Nb qui disparaitra avant ¥*Ta. Selon cette démarche, il est possible de déduire
la contribution de chacune de ces trois impuretés, a condition de s’assurer avant tout de celles
de **Nb et de ®"Nb sur lui-méme et de confirmer, ou non, la présence de W suite & une
irradiation ainsi que sa contribution sur la mesure d’activité. Contrairement & “*"Nb, ®*Nb et
182Ta, dont on peut suivre I'influence par une série de mesures en spectrométrie X et +, il n’est
pas possible d’appliquer la méme démarche dans le cas de “*Nb et de **"Nb.

Mesure par dissolution : Aprés un temps suffisamment long, seuls Nb et “™Nb sont
encore observés durant une mesure par spectrométrie. Il existe un protocole permettant de
dissoudre le niobium a partir d’acide fluorhydrique et nitrique, le transformant a 1’état liquide.
Ainsi, le phénomene de fluorescence disparait, puisque les photons et électrons émis ont une
probabilité négligeable d’interagir avec un atome de niobium, la solution finale étant consti-
tuée principalement de molécules d’eau. En comparant une mesure d’un dosimétre niobium a
I’état solide avec, apres dissolution, une mesure a I’état liquide, il serait en théorie possible d’en
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déduire I'influence de **Nb et de %™Nb sur la mesure d’activité par observation d’un écart re-
latif entre les deux valeurs d’activité. Cependant, 'influence de ™ Nb recherchée est d’environ
1,5 % et tout au plus 1 % dans le cas de **Nb. L’écart entre les deux mesures d’activité sera
probablement compris dans les incertitudes de mesure, et il risque d’étre impossible d’affirmer
si cet écart provient effectivement du phénomene de fluorescence des dosimetres. Toutefois, en
répétant la méme mesure plusieurs fois avec différents dosimetres, si le méme écart relatif est
constamment observé, cela pourrait confirmer que celui-ci est bien di a la fluorescence et une
contribution expérimentale des deux radionucléides pourrait en étre déduite. Pour déterminer
uniquement celle de *™Nb sur sa propre mesure, il conviendrait d’irradier plusieurs dosimétres
niobium sous un filtre a neutron thermique. De ce fait, seul les radionucléides activés par les
neutrons rapides seront présents en fait d’irradiation, c’est-a-dire *"INb et **"Nb. Les autres
seront tout de méme un peu activés, mais en quantité tres faible. Le niobium-94 sera tout de
méme faiblement présent, mais par application de la méme démarche décrite précédemment
sur " Nb, il serait possible de déterminer une valeur expérimentale de la correction d’auto-
fluorescence et ainsi de remonter a une valeur expérimentale du coefficient de fluorescence de
%Nb. Une fois ces deux contributions isolées, il sera possible de déduire les valeurs expérimen-
tales des coefficients de fluorescence pour les autres radionucléides : “*"Nb, Nb et %2Ta.

Cas du tungsténe-185 : La contribution de ces trois derniers radionucléides pourra étre
déterminée expérimentalement seulement si celle de '85W peut étre isolée et vérifiée. En premier
lieu, il faudrait confirmer sa présence suite a une irradiation, puisqu’elle n’est que théorique pour
le moment. Cependant, la seule raie d’émission v est trés peu intense (< 0,02 %) et il n’existe
qu'une seule émission électronique (S~) dont I’énergie moyenne est proche d’autres émissions
des radionucléides présents dans les dosimetres. Il semble donc impossible de le discerner par
spectrométrie 5. Un dosimetre niobium a toutefois été mesuré en spectrométrie v pour essayer
de mettre en évidence la présence de W, mais sans succes comme on peut le voir sur la
figure 5.18.

182Ta (100 keV)

182Ta (152 keV)

18273 (156 keV)
182Ta (113 keV)

18273 (116 keV)

182Ta (110 keV)
185 (125 keV) ?

FIGURE 5.18 — Zoom sur un spectre dosimeétre niobium entre 100 et 160 keV
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La raie d’émission de 116 keV de '®*Ta a une intensité d'un peu moins de 0,5 %, soit un
facteur vingt fois supérieur a la raie de W recherchée. De plus, cette derniére se situe sur ce qui
semble étre une zone d’énergie préférentielle de rétrodiffusion, compliquant sa détection. Et la
forte présence de '%2Ta semble également perturber cette mesure, en contribuant a la diffusion.
Si le '85W est effectivement présent, il faut trouver une autre méthode que la spectrométrie ~
ou (3, qui ne semble pas avoir la sensibilité suffisante.

5.3.4 Cas des dosimeéetres rhodium

Les dosimetres rhodium utilisés par le LDCI pour la dosimétrie en réacteur sont des disques,
de 8 mm de diametre et 50 pum d’épaisseur environ. Cette géométrie de source est ainsi reprise
dans la simulation sur GEANT4 et la démarche suivie pour le niobium a été adaptée au cas des
dosimetres rhodium. De méme, le fichier CASCADE est généré a partir du code PenNuc et d’un
fichier regroupant les données nucléaires spécifiques au radionucléide. La simulation GEANT4
fait appel ensuite au fichier CASCADE, qui contient les informations sur les particules primaires
de chaque simulation. A notre connaissance, il n’existe aucune étude sur l'influence éventuelle
d’impuretés dans les dosimetres rhodium. Une récente mesure en spectrométrie v a cependant
mis en évidence la présence de **Ir et de '*Ir dans les dosimétres rhodium. L’ensemble des
radionucléides pouvant étre formés lors de l'irradiation et pouvant étre encore présents lors
des mesures a été étudié comme dans le cas des dosimetres niobium, pour vérifier I’éventuelle
activation de radioisotopes tels que ‘®W. Les dosimétres rhodium provenant du lot utilisé ont
une pureté tres élevée (99,997 %) avec seulement deux impuretés, le palladium et Uiridium.
Aucun isotope radioactif du palladium potentiellement activé n’a été observé par spectrométrie
v; il n’en existe pas qui émettent uniquement des électrons et les autres isotopes du rhodium
ont une durée de vie trés courte devant celle de '®™Rh. Finalement, seuls *?Ir et *Ir sont
donc présents lors des mesures et peuvent perturber celles-ci. L’auto-fluorescence induite par
103mRh doit étre également examinée.

Fichiers PenNuc

Les deux radioisotopes de l'iridium, **Ir et 1**Ir font partie de la table des données recom-
mandées, un fichier PenNuc est donc disponible, mais ce n’est pas le cas de '“™Rh. Le fichier
pour ce dernier radionucléide a donc été écrit a la main en prenant comme modele celui de
PmNb, et & partir des données ENSDF et du calcul des coefficients de conversion effectué avec
le code Brlce. Le fichier préparé pour '™ Rh est présenté dans la figure 5.19.
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FIGURE 5.19 — Fichier de données PenNuc sur le '®*"Rh

151



Résultats GEANT4

Comme dans le cas des dosimetres niobium, les coefficients ont été calculés a partir du
spectre obtenu par la simulation de nombreuses désintégrations radioactives. Le tableau 5.9
présente I'ensemble des coefficients calculés dans le cas des dosimetres rhodium ainsi que leurs
incertitudes, les résultats retenus pour les deux radioisotopes de l'iridium sont indiqués dans le
tableau 5.10. Les valeurs des coefficients de fluorescence sont assez élevées, comparées a celles
qui ont été calculées pour ™ Nb. Une forte activité par rapport a celle de '®*™Rh n’est donc
pas nécessaire pour induire une correction de fluorescence notable. Jusqu'a présent, '*Ir et
1947y n’ont jamais fait 'objet de mesure d’activité ; il n’est donc pas possible d’avoir un apercu
de V'ordre de grandeur des éventuelles corrections a apporter. Enfin, comme dans le cas des
dosimetres niobium, une correction d’auto-fluorescence a également été déterminée; sa valeur
est de 1,1.1072, soit une correction systématique de 1,1 % sur la mesure d’activité des dosimetres

rhodium.
, Coefficients . Coefficients totaux .
Impuretés partiels (s~1.Bq~1) Incertitudes (s~1.Bq~1) Incertitudes
1927y Ka 0,02986327 0,00034427 0,03622973 0,00034427
Kpg 0,00636646 0,00010068
1941y Ka 0,01882980 0,00023228 0,02296686 0,00023229
Kgs 0,00413707 0,00007526

Tableau 5.9 — Coefficients de fluorescence partiels et totaux déterminés a partir de la simulation
GEANT4

Impuretés Coefficients
p (s=1.Bq~1)
2y 0,0362 (3)
S by 0,0230 (2)

Tableau 5.10 — Résultats retenus pour les coefficients de fluorescence dans le cas des dosimetres
rhodium

Application expérimentale

Le cas du rhodium est différent du niobium, puisque *"Rh a une période radioactive bien
plus courte. Le cas est plus simple, puisque '»™Rh aura disparu, tandis que les deux autres
radionucléides seront encore présents. Il est donc possible d’observer directement 1’émission de
photons X de fluorescence provoquée par les deux isotopes de l'iridium et, comme ?Ir a une
période bien plus longue que *1Ir, respectivement 73,827 jours et 19,3 heures, les contributions
individuelles peuvent étre quantifiées.

Conclusion

Les travaux présentés dans ce chapitre ont porté sur trois phénomenes cruciaux concernant
la mesure de rayons X émis par une source radioactive sous forme solide : le transfert de ren-
dement, la diffusion et la correction de fluorescence.
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Généralement, le transfert de rendement est déterminé par des logiciels, comme ETNA, qui cal-
culent cette correction analytiquement, les méthodes Monte Carlo demandant un temps plus
conséquent pour obtenir un résultat qui est, toutefois, plus précis. Des valeurs de transfert de
rendement ont été déterminées pour la géométrie des dosimetres niobium et rhodium a partir
de simulations sur PENELOPE, puis elles ont été comparées aux valeurs obtenues a partir
d’ETNA pour des géométries identiques. Les résultats ainsi calculés sont tres similaires, dont
I’explication provient du faible volume des dosimetres. Les corrections calculées sont impor-
tantes (entre 12 et 50 %), et il est recommandé d’utiliser les valeurs de PENELOPE, plus
précises que celles obtenues avec ETNA. Ce dernier peut étre utilisé en premiere approche pour
obtenir des résultats sommaires, pour ensuite étre confirmé par des calculs par méthode Monte
Carlo.

Les études menées sur la diffusion en basse énergie ont mis en évidence les écarts entre les diffé-
rentes méthodes de traitement des spectres, traitement qui dépend fortement de ’appréciation
de T'expérimentateur. Une nouvelle méthode de traitement de ce phénomene a été proposée,
faisant apparaitre un nouveau facteur de correction a apporter dans la mesure d’activité et
nécessitant I’emploi des méthodes Monte Carlo, mais qui permettrait un calcul plus juste de
Iactivité de I’échantillon mesuré. Cependant, une étude expérimentale comprenant une compa-
raison avec les méthodes prises en compte, ou non, du phénomene de diffusion dans le traitement
des pics n’a pu étre menée, par manque de temps.

Le calcul de la correction de fluorescence dans les dosimetres niobium et rhodium était un
point critique de cette these. Jusqu’a présent, des coefficients de fluorescence, déterminés il y
a presque 50 ans et mal maltrisés, car d’origine incertaine, étaient utilisés. Ceux-ci rendaient
compte d'un phénomene complexe a appréhender et a calculer avec les moyens de 'époque.
Ils ont donc été recalculés a 'aide d’outils Monte Carlo, mais devront toutefois étre confirmés
par une approche expérimentale, dont une esquisse a été proposée. La différence d’énergie, et
donc d’absorption dans le dosimetre, entre les différentes émissions X impose d’appliquer une
correction individuelle pour chacune d’entre elles, approche rendue possible par les simulations
Monte Carlo. Toutefois, les besoins de précision ne nécessitent pas un traitement individuel de
toutes les raies XK (Kay, Kag, K p, etc.), la différence d’énergie entre les raies subalternes
et les raies Ka et Kf est tres faible. En revanche, comme pour le transfert de rendement, il
est recommandé de traiter la correction de fluorescence séparément pour les raies Ka et Kf,
contrairement a ce qu’il était possible de réaliser jusqu’a maintenant.
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Chapitre 6

Données fondamentales et schémas de
désintégration

Les données du schéma de désintégration, en particulier les intensités d’émission X, de
BmND et '"Rh sont les principales composantes de Uincertitude sur les mesures d’activité
des dosimetres niobium et rhodium. Comme dans le cas de nombreux radionucléides, les inten-
sités d’émission photonique de " Nb et '“™Rh n’ont pas fait 'objet de nombreuses mesures
expérimentales. En effet, le plus souvent, leurs valeurs dérivent de 1’équilibrage du schéma de
désintégration et a partir des données fondamentales nucléaires et atomiques de 1’élément : co-
efficients de conversion, rapports d’embranchement, rendement de fluorescence, etc. Plusieurs
expériences ont, été menées pour fournir de nouvelles données expérimentales : d'une part pour
les rendements de fluorescence K des deux éléments et, d’autre part, pour les intensités d’émis-
sion X de '%™Rh avec deux approches différentes, 'une & partir de Uirradiation d’une cible de
rhodium, 'autre & partir d'une solution de '®Pd et d’une séparation chimique. Au cours de
ces mesures, quelques informations supplémentaires ont également été recueillies pour '**Pd.
Ces expériences sont décrites dans ce chapitre et I'influence de ces résultats sur les schémas de
désintégration de '™ Rh est discutée.

6.1 Mesure des rendements de fluorescence K

Dans les tables de données recommandées, les intensités d’émission X du niobium et du
rhodium sont déterminées a partir des probabilités de transition gamma, des coefficients de
conversion interne et des rendements de fluorescence. Cependant, les valeurs publiées des ren-
dements de fluorescence sont dispersées et basées sur d’anciennes expériences. En effet, il y a
des différences notables entre les données recommandées couramment utilisées et les nouvelles
valeurs mesurées tirant profit des approches instrumentales aujourd’hui disponibles. 11 a donc
été décidé d’effectuer les mesures des rendements de fluorescence K, wg, du niobium et du rho-
dium en utilisant un rayonnement monochromatique au synchrotron SOLEIL, afin d’obtenir
des valeurs avec la plus faible incertitude possible. L’expérience a été effectuée en deux étapes :
premierement les coefficients d’atténuation des deux matériaux ont été mesurés a l’aide de pro-
cédures déja optimisées pour des mesures similaires. Dans un second temps, les rendements
de fluorescence ont été déterminés en utilisant une configuration expérimentale ou la cible est
installée a 45° du rayonnement incident et du détecteur.
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6.1.1 Description de SOLEIL et de la ligne de métrologie

Le principe de fonctionnement d’un synchrotron est présenté sur la figure 6.1. Sur SOLEIL,
les électrons sont tout d’abord accélérés sur un accélérateur linéaire de 16 metres de long (le
linac) ou ils atteignent une énergie de 100 MeV. Ils sont ensuite dirigés vers un premier anneau
(le booster), qui porte I’énergie des électrons a la valeur de fonctionnement du synchrotron, soit
2,75 GeV. Ils sont ensuite injectés dans un second anneau (I’anneau de stockage) ou, grace a
des dispositifs magnétiques, leur trajectoire est déviée et ils perdent de 1’énergie sous forme de
rayonnement synchrotron, ce rayonnement est « blanc » car il couvre contintiment le spectre
électromagnétique de l'infrarouge aux rayons X durs. Le faisceau de photons, émis tangen-
tiellement & la trajectoire des électrons) est ensuite dirigé par des systémes optiques vers les
différentes lignes de lumiere ot les utilisateurs du synchrotron peuvent réaliser leurs expériences.
SOLEIL comporte de nombreuses lignes de lumiere destinées a différentes applications. Chaque
ligne de lumiere du synchrotron est séparée en trois parties :

— une cabane optique : composée de dispositifs optiques pour préparer et mettre en forme
le faisceau ;

— une cabane d’expérience : ou 1'utilisateur de la ligne installe ses échantillons et utilise le
faisceau ;

— une station de travail : ou 'utilisateur gere la ligne.

Les mesures des rendements de fluorescence ont été effectuées sur la ligne METROLOGIE.
Celle-ci est composée de deux branches utilisables simultanément en exploitant la divergence
horizontale du faisceau issu d’un aimant de courbure. La branche X-UV est obtenue en déviant
horizontalement une partie du faisceau a 'aide d’'un miroir sphérique placé en téte de ligne,
elle permet de sélectionner des énergies comprises entre 30 eV et 2 keV. La partie du faisceau
non déviée alimente la branche X-Durs ot les énergies sont comprises entre 100 eV et 35 keV.
Pour couvrir leur plage d’énergie spécifique, chaque branche est en outre équipée de plusieurs
systemes de sélection en énergie. Les seuils en énergie de la couche K du niobium et du rhodium
étant respectivement a 19,0 et 23,2 keV, c’est sur la branche X-Durs que les mesures ont été
effectuées.

FI1GURE 6.1 — Vue d’ensemble d'un synchrotron

La figure 6.2 présente un schéma de ’ensemble des éléments de la cabane optique de la
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branche X-Durs, sauf le miroir plan courbable qui est situé dans la cabane d’expérience. Cet
ensemble offre trois modes de fonctionnement : le faisceau blanc et le faisceau monochromatique
focalisé ou non. Le miroir de focalisation n’étant pas interposé sur le chemin du faisceau de
photon, c’est le faisceau monochromatique non focalisé qui a été utilisé pour nos mesures. Le
monochromateur X-Durs comporte trois ensembles de sélection de photons mono-énergétiques,
dont un double cristal de silicium permettant d’atteindre la gamme d’énergie comprise entre 3
et 35 keV. Dans la cabane d’expérience, le faisceau arrive directement dans un goniometre. Les
expériences peuvent étre menées a l'intérieur de celui-ci sous vide ou a 'air libre grace a une
sortie équipée d'une fenétre en béryllium ; des équipements peuvent étre placés directement au
niveau de celle-ci, a la place de la fenétre, ou positionnés sur la table optique située a la suite du
goniometre. Le goniometre est équipé d’une platine qui peut étre déplacée selon les trois axes
(x,y,z) sur laquelle peuvent étre placés les échantillons a analyser. Le vide dans ’ensemble de la
branche est assuré par des pompes ioniques et, dans le goniometre, par une pompe primaire et
une pompe turbo-moléculaire afin de maintenir une pression inférieure a 107% hPa. Une série de
fentes de collimation permet d’ajuster la taille du faisceau au besoin de ’analyse ; il est possible
d’atteindre des tailles inférieures au millimetre au niveau de I’échantillon.

Miroir elliptique de
focalisation

Aimant de (0=035) Falsceau'
courbure 5637 monochromatique
Collimation / I?‘\,\ s - non focalisé
12400 | 8600 / M1 =22y Izo mm .
O / ------------------------------ -~ BT [ R SR Faisceau blanc
source | | J RS . M2 I 24.43 mm
Monochromateur Fentes de sortie TEe— N Faisceau
SRRSO === 0

monochromatique

1400mm 33 28 1eV : Doublecristaux Si (111) Miroir plan ocalin

- 0,5 a3 keV : Miroir multicouchesNi (19,4 A)/ C (19,4 A) courbable
+ Réseau plan lamellaire a pas variable (1800 lignes/mm, 0,5 um de profondeur) m
- 0,14 0,8keV : Miroir avec dépot Ni (600 A) i
+ Réseau plan lamellaire a pas variable (800 lignes/mm, 24 nm de profondeur)

Distance par rapport a I’anneau (mm)

I Y I I I I | 1 >
I I I I I | I

12400 21000 23000 24637 26637 28637

FIGURE 6.2 — Schéma de la branche X-Durs de la ligne METROLOGIE

6.1.2 Sélection de I’énergie

La sélection d’une énergie est effectuée a partir de la distribution continue de photons fournie
par la source de rayonnement synchrotron, en utilisant un cristal dispersif. Selon la loi de Bragg,
pour un angle d’émission 6 égal a I'angle d’incidence, la dispersion en longueur d’onde A (ou
en énergie, ' = hc/\) s’effectue sur un systeme de plans réticulaires hkl :

nix = 2dhkzl sin 6 (61)

Ou dp; est I'espacement des plans réticulaires du cristal et n est I'ordre de réflexion. L uti-
lisation d’un second cristal permet d’améliorer la sélection en énergie et de rectifier le parcours
du faisceau ce qui permet d’avoir un faisceau de sortie dont la trajectoire est parallele a celle du
faisceau incident. C’est le role du monochromateur (figure 6.2), équipé de moteurs pour faire
pivoter les cristaux ou miroirs de dispersion, qui sélectionne ’énergie par une variation tres fine
de la valeur de I'angle . Lors de la sélection en longueur d’onde (ou énergie) par le monochro-
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mateur, il n’y a pas seulement une longueur d’onde (n=1) mais plusieurs ordres de réflexion,
appelés harmoniques. Or, pour les mesures, il convient d’avoir un faisceau de photons le plus
pur possible et donc de limiter la contribution de ces harmoniques. Cette contribution peut
étre significativement réduite par un petit désaccordage de I'angle du second cristal, probleme
particulierement critique pour les énergies inférieures a 7 keV. La résolution en énergie atteinte
sur cette ligne est 107 < AE/FE < 1073, dépendant de la gamme d’énergie.

Il est important de connaitre précisément 1’énergie des photons ainsi sélectionnés. Il est donc
nécessaire d’étalonner le monochromateur afin de connaitre I’énergie correspondant a sa po-
sition angulaire (codée en pas moteur). Pour cela, des cibles constituées d’éléments purs sont
utilisées : un balayage angulaire, c’est-a-dire en énergie, du monochromateur accompagné de
I'enregistrement de 'intensité du faisceau transmis par la cible montre une brusque variation
de celle-ci (c’est-a-dire de la transmission de la cible) au niveau d’une énergie de liaison des
couches, ou sous-couches, électroniques du matériau de la cible. Cette position du monochro-
mateur est précisément déterminée en calculant la dérivée de la courbe du faisceau transmis
en fonction de la position du monochromateur. Dans la pratique, plusieurs balayages sont ef-
fectués, avec différents matériaux, afin de couvrir la plage d’énergie d’intérét. Les valeurs des
énergies de liaison compilées par Deslattes sont prises comme référence. Le mode de fonctionne-
ment de SOLEIL, dit "top-up" assure un courant tres stable dans ’anneau, puisque des paquets
d’électrons sont injectés toutes les 2 a 3 minutes ; dans le cas du fonctionnement a 430 mA, ceci
induit des variations de courant de 'ordre de 0,3 %, qui ne nécessitent donc pas de correction,
en premiere approximation, au niveau de la mesure.

6.1.3 Choix des cibles et critere sur I’épaisseur

Les échantillons utilisés pour les mesures ont une pureté supérieure a 99,994 % pour le
niobium et a 99,997 % pour le rhodium, certifiés par 'TRMM. Une étude visant & minimiser
I'incertitude associée sur la mesure des coefficients d’atténuation massique a conduit Nordfors
a établir un critere sur le rapport des flux de photons mesurés avec et sans échantillon, tel que :

23111(10)§4 ou 0,25§T:ln<[>§0,5 (6.2)
1 Iy

Ou T est la transmission dans I’échantillon. Ce critére permet de déterminer une gamme
d’épaisseur optimale pour les mesures, qui est fonction du matériau et de I’énergie. En raison
de la forte absorption des photons X, ce critére impose des épaisseurs d’échantillon de 'ordre
de quelques micrometres et parfois moins d’un micrometre dans le cas des rayons X mous.
L’épaisseur nominale de I’échantillon de niobium choisi est de 20 pm, soit une transmission
sur la gamme d’énergie de mesure (entre 7 et 35 keV) : 0,03 < T < 0,8. Toutefois, la
transmission est comprise entre 0,25 et 0,5 sur la majeure partie de la gamme de mesure. Un
premier essai a été effectué avec un échantillon de rhodium d’épaisseur nominale de 50 pm, seule
épaisseur disponible alors. La transmission correspondant a la gamme d’énergie de mesure est :
0,02 < T < 0,5. Cependant, la transmission dans la partie qui est la plus intéressante, située
apres 'énergie seuil de la couche K, ne dépasse pas une valeur de 0,2. Dans un second temps,
d’autres essais ont été effectués sur un échantillon plus mince, 6 um, fournit par le LDCI dont
la transmission est : 0,4 < T < 0, 85.
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6.1.4 Mesure des coefficients d’atténuation massique

Avant de mesurer les rendements de fluorescence, il est nécessaire de connaitre précisément
les coefficients d’atténuation massique du niobium et du rhodium, en particulier pour 1’énergie
de leurs rayons X caractéristiques. Ces coefficients ont été obtenus selon une procédure expéri-
mentale précédemment établie et validée pour des mesures similaires sur germanium, cuivre et
autres cibles métalliques. Ces mesures ont déja montré des discordances entre les valeurs mesu-
rées expérimentalement et les données de la base XCOM du NIST. Les valeurs des coefficients
obtenus par ces mesures dans le cas du niobium et du rhodium seront celles utilisées ensuite pour
déterminer les rendements de fluorescence K. Les coefficients d’atténuation massique, u/p(E),
ont été mesurés en mode de transmission a ’aide du faisceau de photons monochromatiques
paralleles de la ligne de métrologie, sous incidence normale a 1’échantillon d’épaisseur e. Le
principe de la mesure (figure 6.3) consiste a enregistrer I'intensité du flux photonique avant
I'échantillon, Iy(E), et immédiatement apres I(F) avec une photodiode AXUV, désignée par
« détecteur » sur la figure 6.3.

Rayonnement X |

—E| Détecteur

|
_+_ IO—
cible

FIGURE 6.3 — Schéma du principe de mesure des coefficients d’atténuation massique

Pour un faisceau de photons monochromatiques, ’atténuation suit la de loi Beer-Lambert :

M

I(E) =Iy(E)e »B)re = [ s BV A (6.3)

Ou p est le coefficient d’atténuation massique du matériau cible (niobium ou rhodium) et p
sa masse volumique. Mesurer directement 1’épaisseur d'un échantillon de quelques micrometres
avec une incertitude inférieure & 1 % est trés complexe a mettre en ceuvre, voire impossible.
Toutefois, il est plus facile d’effectuer une mesure de la masse par unité de surface M/A de la
cible avec une incertitude plus faible, ou M est la masse de I’échantillon et A sa surface. La masse
a été mesurée grace a une microbalance de précision et la surface a I’aide d’une machine de vision
associée a un logiciel de traitement d’images dédié. La masse des échantillons est mesurée avec
une incertitude relative de 0,04 % pour le niobium et de 0,02 % pour le rhodium et la surface est
déterminée avec une incertitude relative de 0,04 % pour le niobium et de 0,05 % pour le rhodium.
Les intensités I(E) et Io(E) sont mesurées en un seul point derriere I’échantillon, avec et sans
I’échantillon respectivement. Une attention particuliere a été portée sur les énergies de liaison
K du niobium et du rhodium et sur I’énergie de leurs rayons X caractéristiques, puisque ces
valeurs sont directement utilisées dans 1’étape suivante, pour la détermination des rendements de
fluorescence. Bien qu’il ne soit pas nécessaire de connaitre les coefficients d’atténuation massique
en-dessous des énergies XK pour 'expérience de fluorescence, les mesures ont été effectuées sur
une large gamme d’énergie, ceci dans le but de comparer les résultats expérimentaux issus
des mesures avec les valeurs tabulées. De plus, la différence entre les valeurs des coefficients
de part et d’autre du seuil K permet de confirmer 1’épaisseur des cibles. Les valeurs mesurées
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des coefficients d’atténuation massique pour le niobium et le rhodium sont présentées sur les
figures 6.4 et 6.5 respectivement.
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FIGURE 6.4 — Evolution du coefficient d’atténuation massique du niobium en fonction de 1’éner-
gie
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FIGURE 6.5 — Evolution du coefficient d’atténuation massique du rhodium en fonction de 1’éner-
gie

Les incertitudes-types composées relatives sur les mesures, déterminées a partir des incertitudes-
types sur la mesure des flux I, Iy et de M/A, sont aux alentours de 2 %. Les résultats de ces
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mesures sont comparés aux valeurs disponibles sur XCOM et le CXRO, qui sont consultables
en ligne. La premiere base de données est une compilation de travaux expérimentaux et théo-
riques, établis a partir des calculs de Scofield qui utilise le modeéle atomique de Hartree-Slater.
La seconde est axée sur les énergies inférieures a 30 keV et sur une approche semi-empirique,
incluant la théorie s’appuyant sur les facteurs de diffusion atomique. Les graphiques montrent
une nette différence entre les bases de données et les mesures pour les énergies supérieures a
I’énergie de liaison de la couche K, pouvant étre supérieures de quelques pourcents. Les résul-
tats du rhodium présentés sur la figure 6.5 correspondent a la syntheése de 2 mesures, I'une avec
I’échantillon de 50 pm, et 'autre avec un échantillon de 6 pm.

6.1.5 Rendements de fluorescence
Principe de la mesure

La mesure traditionnelle s’effectue dans une géométrie en réflexion, dont le schéma simplifié
est présenté sur la figure 6.6.

Détecteur
GeHP ou SDD Nb ou Rh

Photodiode

FIGURE 6.6 — Schéma de la géométrie de mesure des rendements de fluorescence

La cible est placée sur le trajet du faisceau monochromatique avec une énergie Fy et une
intensité Iy, sous un angle d’incidence 6 et le détecteur analyse le rayonnement de fluorescence
émis selon I'angle ¢ (les angles 6 et ¢ sont définis par rapport a la surface de la cible). Le faisceau
incident est atténué suivant le coefficient d’atténuation linéique py = p(Ep) et interagit avec
le matériau de la cible a une profondeur z par effet photoélectrique dans la couche K, avec la
probabilité 7k, la section efficace d’interaction par effet photoélectrique. Suite au réarrangement
électronique, les rayons X sont émis avec une énergie F; dans toutes les directions selon le
rendement de fluorescence partiel wg,, ou ¢ correspond a I’émission a ou 3. L’atténuation du
rayonnement de fluorescence dans le matériau de la cible dépend du coefficient d’atténuation
linéique a I'énergie du rayonnement émis p; = pu(E;). Ces photons sont mesurés sous un angle
d’émission ¢, dans un angle solide élémentaire df), par un détecteur au silicium (SDD) ou au
germanium (GeHP) [73], [74] et [75]. Le rendement d’absorption totale &; du détecteur ayant
été préalablement déterminé avec une incertitude relative d’environ 1 %, le nombre élémentaire
d’événements, dN;, consécutifs a une interaction dans une épaisseur élémentaire dx et enregistrés
dans le pic d’absorption totale, résulte de :
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1 L’absorption du faisceau de photons incident dans le matériau de la cible d’épaisseur

dr .
sin6

7172 . \ _ K0T
élémentaire dz a la profondeur x : [pe™ e

2 L’interaction par effet photoélectrique dans la couche K : 7 ;
3 La relaxation atomique, suivant cette interaction, par émission d’un rayon X : wg; ;
4 L’absorption du rayonnement de fluorescence émis dans le matériau de la cible : e” 59 ;
5 L’émission du rayonnement de fluorescence dans un angle solide de mesure élémentaire :
Q.
4 )

6 L’interaction et le dépot de toute ’énergie du rayonnement de fluorescence dans le dé-
tecteur : ;.

Donc : J 50
dN,; = I, ) z —— o g = £ (6.4)
T

sin
Si la cible est installée a 45° par rapport au faisceau de photons incidents et du détecteur,
ce qui donne 6 = ¢, I’équation 6.4 devient :

—(totki)y dx dS)
le:IOTKlee (slnz> X

(6.5)

o o Ci
sin § 4w
Par intégration de cette équation sur 1’épaisseur de la cible e et 'angle solide, le nombre
d’événements enregistrés dans le pic d’absorption totale correspondant a 1’énergie caractéris-
tique E;, N; est :
_ [ BotHs
1 —e ( sin% )e Q

Ni:IT WK, — &; 6.6
R ot 4w (6.6)

Il est possible d’en déduire ainsi le rendement de fluorescence partiel :

dm N; 1 Ho + i
Wg, = — —
! Q i 1 _( Botri ),
£ OTKl—e(O )

in &
sin
4

(6.7)

La photodiode placée en aval de la cible mesure le courant induit par le faisceau en trans-
mission, C;. Le rendement de la photodiode en A/keV, ep;, a été étalonné par une méthode
absolue en utilisant un radiometre cryogénique a substitution électrique. La transmission dans
la cible a 45° peut étre obtenue a partir de la masse surfacique de la cible, dont la mesure est
expliquée dans le paragraphe 6.1.4, et des coefficients d’atténuation massiques précédemment

établis : o
B x

T=¢ F (6.8)

Ainsi, quelle que soit ’énergie E;, 'intensité Iy du faisceau de photon incident est :
In=Ciepi 5T, (6.9)

Résultats pour le niobium

Les mesures ont été effectuées avec une cible de niobium d’épaisseur nominale de 20 pm, soit
une masse surfacique mesurée de 0,017 042 (10) g.cm™2. Les acquisitions ont été enregistrées
sur une gamme d’énergie des photons incidents comprise entre 19,5 et 25 keV, gamme dans
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laquelle les coefficients d’atténuation massique ont été préalablement mesurés. Ceci dans le but
d’obtenir de nombreux résultats et donc de garantir les valeurs obtenues et les incertitudes qui
y sont associées. En effet, dans le cas d’expériences différentes, certains parametres (coefficients
d’atténuation, rendement des photodiodes et des détecteurs, etc.) changent. Ainsi, un résultat
final constant signifie que les conditions expérimentales sont bien contrélées. Ici, les résultats
ont été obtenus sur la moyenne de 10 mesures effectuées pour différentes énergies (entre 20
et 25 keV) des photons incidents. Les spectres obtenus apres I'acquisition ont été traités avec
COLEGRAM, en utilisant des fonctions de Voigt pour traiter les pics de fluorescence. Un
exemple de traitement du spectre est illustré sur la figure 6.7.

Ko,

Ko,

f] E\ KP.
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I T e e e

FIGURE 6.7 — Exemple de traitement du spectre de fluorescence du niobium entre 15 et 20 keV

La figure 6.8 présente I'ensemble des résultats des mesures effectuées incluant les rendements
de fluorescence partiels Ka et K3 et total wg, dont la valeur moyenne est 0,724 (14). La mesure
a 19,5 keV n’a pas été conservée, puisque le pic de la diffusion cohérente (Rayleigh) du faisceau
incident, étant tres proche des énergies des rayons X du niobium, perturbe le traitement du
spectre. Le tableau 6.1 présente le rendement de fluorescence ainsi obtenu pour le niobium et sa
comparaison avec d’autres valeurs expérimentales, théoriques et semi-empiriques. Un nombre
limité de valeurs expérimentales récentes a été recensé, avec des écarts relatifs allant jusqu’a
4 %. La méthode semi-empirique consiste & ajuster par une fonction un ensemble de points
expérimentaux et théoriques pour tous les éléments avec la méthode des moindres carrés.

La principale observation, qui peut étre effectuée sur cet ensemble de données, est la dif-
férence significative entre les résultats expérimentaux et les valeurs théoriques. La valeur du
rendement de fluorescence K du niobium ainsi déterminée au synchrotron présente un bon
accord avec les autres résultats expérimentaux, mis a part la valeur obtenue par Han, et elle
coincide avec la valeur de Hubbell et al. obtenue par un ajustement des valeurs expérimen-
tales. Cependant, cette valeur présente un écart de 3,6 % avec la valeur recommandée par le
DDEP [76] .

163



0,80 4

¢ Omega Kbeta

0754 & ; i
] 3 LI

8 070+ : : : : =
c -
8 0654 i
b { a a ry
S 0604 i A S S
2 055-
o i =  Omega K total
S 0,50 = A Omega Kalpha
@
£
(]
o
C
[0}
o

0,124 & L
P
0,11 4 '
0,10 T T T T T T T T T T T T
19 20 21 22 23 24 25

Energie (keV)

FIGURE 6.8 — Rendements de fluorescence partiels et total K du niobium mesurés avec diffé-
rentes énergies incidentes

Semi-

- Expérimentales Théoriques ..
empiriques

Mesures
SOLEIL

Roos [77] et [78]

0,724 (14) - —

0,713 - -
0,730 (20) - -
Callan [79] - 0,754 -
Kostrun [80] - 0,759 -

Walters et
al. [81]
Bambynek et

al. [82] - - 0,748 (32)
Krause [83] - - 0,747
Arora et al. [84] 0,738 (30) - -
Hubbell [85] - - 0,7512
Singh et al. [86] 0,722 (44) - -

Hubbell et
al. [87]

Schonfeld et
al. [76] — — 0,751 (4)

Durak et al. [88] 0,734 (28) — —
Han et al. [89] 0,747 (60) - -

Kahoul et
al. [90]

- 0,7788 -

- - 0,724

- - 0,73993

Tableau 6.1 — Comparaison des rendements de fluorescence K du niobium
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Résultats pour le rhodium

Un premier essai a été réalisé avec une cible de rhodium d’épaisseur nominale de 50 pm,
soit une masse surfacique mesurée de 0,058 962 (32) g.cm~2. Dans le cas du rhodium, la gamme
d’énergie des photons incidents est comprise entre 24 et 30 keV. Comme pour le niobium, les
résultats ont été obtenus sur la moyenne de 10 mesures et un exemple de traitement du spectre
est montré sur la figure 6.9.
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FIGURE 6.9 — Exemple de traitement du spectre de fluorescence du rhodium entre 19 et 24 keV

Les résultats sont présentés sur la figure 6.10 dans la gamme d’énergie comprise entre 26 et
30 keV, celles de 24 et 25 keV n’ont pas été retenues du fait de la perturbation apportée par
le pic de la diffusion cohérente du faisceau incident, dont 1’énergie est proche des énergies des
rayons X du rhodium. La valeur moyenne du rendement de fluorescence K total du rhodium
obtenu est wx = 0,814 (41).

L’incertitude-type relative est d’environ 5 % pour cette mesure alors qu’elle n’est que d’en-
viron 2 % pour le niobium. La différence entre ces facteurs s’explique par des incertitudes plus
grandes sur les mesures d’intensité du flux photonique pour le rhodium. En effet, la cible de
rhodium était plus épaisse et atténuait considérablement l'intensité du faisceau initial. Ainsi,
les valeurs d’intensité transmises mesurées par la photodiode étaient proches de la valeur du
bruit de fond ce qui a augmenté notablement l'incertitude finale. Il a donc été décidé de répéter
ces mesures avec une cible plus mince afin de bien répondre au critere de Nordfors [91]. La cible
de 6 pum a été utilisée pour une seconde série de mesures qui a aussi été réalisée avec un plus
grand nombre d’énergies incidentes (de 24 a 30 keV par pas de 200 eV). L’écart-type relatif
entre les différents résultats est 1,7 %, et inférieur a 'incertitude-type combinée relative associée
a chaque valeur qui est 2,5 %. Ces résultats sont présentés sur la figure 6.11. Les rendements
de fluorescence partiels sont respectivement 0,654 (16) et 0,1328 (33) pour les émissions Ko
et Kf. La nouvelle valeur du rendement de fluorescence total pour le rhodium est 0,786 (20) ;
elle est compatible avec la valeur précédemment déterminée, et l'incertitude-type associée a
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F1GURE 6.10 — Rendements de fluorescence partiels et total K du rhodium mesurés avec diffé-
rentes énergies incidentes

été améliorée d'un facteur 2. Comme pour le niobium, elle est plus faible 2,8 % que la valeur
recommandée [76].
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FIGURE 6.11 — Rendements de fluorescence partiels et total K du rhodium mesurés avec diffé-
rentes énergies incidentes
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Discussion

Le tableau 6.2 présente les résultats expérimentaux du rendement de fluorescence total

du rhodium et leur comparaison avec d’autres valeurs expérimentales, théoriques et semi-
empiriques. Il n’existe que cing valeurs expérimentales, dont une seule mesure sur ces soixante
derniéres années, qui présentent des écarts relatifs allant jusqu’a 8 % entre les différentes va-
leurs; de plus, trois de ces valeurs ne font pas mention d’incertitudes. Seule la seconde valeur
obtenue par Roos a été déterminée avec une incertitude d’environ 2 %.
Les deux résultats obtenus dans cette étude sont compatibles avec les autres données expéri-
mentales. La seconde valeur, plus précise, sera retenue dans la suite. Elle est en bon accord
avec celle de Roos, en revanche, elle est inférieure (mais compatible) aux différentes valeurs
théoriques. Comme dans le cas du niobium, cette nouvelle valeur expérimentale est tres proche
de la valeur semi-empirique calculée par Hubbell.

Semi-
empiriques

0,814 (41) - _

- Expérimentales Théoriques

Mesures
SOLEIL (2016)
Mesures
SOLEIL (2017) 0,786 (20) B B
Backhurst [92] 0,801 - -

Stephenson [93] 0,77 - -

0,779 _ _
0,786 (15) - -
Callan [79] - 0,812 -
Kostrun [80] - 0,820 -

Walters et
al. [81]
Bambynek et

ol 82 - - 0,807 (31)
Krause [83] - - 0,808
Chen et al. [94] - 0,808 -
Hubbell [85] — — 0,8086
Singh et al. [86] 0,829 (58) - -
Hubbell et
al. [87]
Schonfeld et
al. [76]
Kahoul et
al. [90]

Roos [77] et [78]

— 0,8367 -

- - 0,792
- - 0,309 (4)

- - 0,80205

Tableau 6.2 — Valeurs de rendements de fluorescence K du rhodium

Influence du rendement de fluorescence sur les intensités d’émission de rayons X

Les intensités d’émission des rayons X sont proportionnelles au rendement de fluorescence ;
dans le cas de la couche K, les deux parametres sont reliés par :

[XK = WK Nk (610)
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Ou ng est le nombre de vacances dans la couche K qui est défini par la formule suivante
(voir chapitre 1) :

«

Le niobium-93m et le rhodium-130m se désintegrent uniquement par une seule transition
gamma ; ’équation 6.11 devient ainsi :

p 9K

7 6.12
Y 1 +Oét ( )

nNg =

Par conséquent, en partant de la formule 6.10, les intensités d’émission X de *™Nb et de

103mBh sont :
077¢

1+(]{t

Ix, = Pywi (6.13)

Dans les deux cas, la transition gamma est la seule voie de désintégration et une seule existe,
donc P, =1 (ou 100 si Ix, est exprimé en pourcentage). Par exemple, les données du DDEP
pour #™Nb sont les suivantes :

— Iy, = 0,11546 (175);
— wg = 0,751 (4) (valeurs de Schonfeld prises comme référence pour les wg);
— ax = 26 029 (400) et o, = 169 300 (2 500).

En conservant les valeurs des coefficients de conversion mais en prenant la valeur de ren-

dement de fluorescence déterminée expérimentalement a SOLEIL, soit 0,724 (14), la valeur de
Ix, est de 0,11131 (280), soit un écart relatif de 3,6 % par rapport a celle du DDEP.
Dans le cas du '"Rh, il n’existe pas de valeurs recommandées dans la base DDEP (voir pa-
ragraphe 3.2.2 et le paragraphe concernant la discussion sur la multipolarité de la transition ~
du '®™Rh dans la partie 6.3.2). Toutefois, des données de désintégration ont été déterminées
pour une multipolarité E3 de la transition dans le cadre des mesures des intensités d’émission
des rayons XK du '®"Rh et sont les suivantes :

— Iy, = 0,07786 (106);
— wg = 0,809 (4) (valeur de Schonfeld) ;
— ag = 1352 (19) et oy = 1403 (20).

En prenant comme valeur de rendement de fluorescence la seconde valeur obtenue a SO-
LEIL, soit 0,786 (20), la valeur de Ix, devient 0,07565 (221), soit un écart relatif de 2,8 % par
rapport a celle du DDEP.

L’utilisation des techniques actuelles a disposition, comme les sources de rayonnement mo-
nochromatique et accordable, alliées a des détecteurs possédant une bonne résolution, permet
d’obtenir des résultats de grande qualité, avec des incertitudes bien maitrisées. Les valeurs expé-
rimentales ou théoriques récentes de rendement de fluorescence K sont assez rares et parfois en
total désaccord, et cela ne concerne pas uniquement le niobium et le rhodium. Or ce parametre
fondamental, comme le coefficient d’atténuation massique, est nécessaire pour de nombreux do-
maines d’applications. Par exemple, dans le cas des générateurs a rayons X avec une anode en
rhodium, la connaissance du rendement de fluorescence K de I’élément est tres important ainsi
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que pour la méthode de quantification par fluorescence X dite des « parametres fondamentaux ».
Réitérer ces mesures pour différents éléments présente des lors un intérét général.

6.2 Mesure de radioactivité par scintillation liquide

La mesure des intensités absolues d’émission photonique nécessite deux techniques : la spec-
trométrie v et/ou X, sur une source préparée avec une solution radioactive, et une technique
de mesure primaire permettant de déterminer de maniere absolue (sans étalon) 'activité mas-
sique de la solution, A,,. Ainsi, il est possible de déduire 'intensité d’émission correspondant
a 'énergie E a partir de la surface du pic d’absorption totale, du rendement de détection et
de activité de la source de masse m, A = A,, m. Dans le cas de '®™Rbh, la méthode primaire
retenue est la scintillation liquide par méthode RCTD [95] et [96].

6.2.1 Scintillation liquide

La mesure de la radioactivité par scintillation liquide consiste a détecter et quantifier la lu-
miere produite par les rayonnements ionisants lors du mélange d’une solution radioactive avec
un scintillateur liquide. Le role du scintillateur liquide est de transformer les rayonnements io-
nisants émis lors de la désintégration d’un radionucléide en impulsions de lumiere quantifiables.
Il s’agit d'un liquide principalement composé de molécules organiques fluorescentes dissoutes
dans un solvant. Le role de ce dernier est d’absorber I'énergie du rayonnement ionisant et de
la propager vers les molécules fluorescentes dont la fonction est de capter ’énergie d’excitation
du solvant pour la transformer en lumiere possédant une longueur d’onde compatible avec les
détecteurs, avec la meilleure efficacité possible. La concentration d’un scintillateur est généra-
lement comprise entre 5 et 10 g par litre de solvant. Sa faible concentration rend peu probable
son excitation directe par les rayonnements ionisants, ils interagissent principalement avec le
solvant. Les molécules sont excitées ou ionisées par les électrons émis par le radionucléide ou
par les électrons secondaires créés par différents processus d’interaction rayonnement-matiere.
Le dixiéme environ de cette énergie excite les molécules de solvant et le reste est converti en
chaleur. L’énergie d’excitation migre ensuite d’une molécule a 'autre par un processus non
radiatif, jusqu’a ce qu’elle soit transférée a une molécule scintillante ou dissipée sous forme de
chaleur. Les molécules fluorescentes se désexcitent par transition radiative, conduisant de ce
fait a une émission de lumiere. Certains phénomenes physiques ou chimiques peuvent étre a
I'origine de la réduction de I’émission lumineuse du scintillateur, pour les décrire c’est le terme
de « quenching » qui est utilisé. Il y a trois principaux modes de quenching : chimique, de
couleur ou d’ionisation :

— Le quenching chimique est dii a la présence d’especes chimiques susceptibles de désex-
citer les molécules de solvant avant que son énergie ne soit transférée a une molécule
scintillante ;

— Le quenching de couleur est dii a la présence d’espéces colorées dans la solution mesurée
qui absorbent la lumiere des photons émise par scintillation. Cela peut conduire a une
anisotropie de 1’émission lumineuse ;

— Dans le cas ou la concentration locale d’espéces excitées de solvant est trés importante,
due a un fort transfert d’énergie linéique de la particule incidente, la probabilité de re-
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combinaison non radiative augmente. On parle alors de quenching d’ionisation.

Le nombre de photons de scintillation est généralement tres faible, du fait du faible rende-
ment du processus de scintillation liquide. Cela implique 'utilisation de photodétecteurs ainsi
que la conception de chambres de mesure spécifiques afin de collecter le plus de photons émis
possible. Les photodétecteurs les plus communément utilisés sont des tubes photomultiplica-
teurs. Quant a la chambre de mesure, elle doit étre con¢ue de maniere a étre totalement étanche
a la lumiere tout en permettant I'introduction des flacons de scintillation liquide. Les résultats
obtenus avec un seul photomultiplicateur sont difficilement exploitables, principalement a cause
du bruit de fond thermique fluctuant. Pour éviter la suppression d’informations importantes il
n’est pas possible de régler les seuils de discrimination sur des canaux trop élevés. Une alter-
native généralement utilisée, est la mise en coincidence de plusieurs photomultiplicateurs afin
de réduire le bruit thermique, cependant le rendement de détection est également plus faible.

6.2.2 Méthode RCTD

La méthode du rapport des coincidences triples aux coincidences doubles (RCTD) permet
la mesure de l'activité massique dune solution radioactive sans utilisation d’étalons radioac-
tifs. 11 s’agit d’'une méthode de mesure dite primaire, qui ne requiert donc pas d’étalonnage
préalablement aux mesures. Le compteur a scintillation liquide, pour la mise en ceuvre de cette
méthode, comporte trois photomultiplicateurs. Pour déterminer le rendement de détection avec
cette méthode, le modele statistique est décrit a 1’aide de la loi de Poisson. Soit E le dépot
d’énergie dans le scintillateur conduisant a une émission de m(E) photons en moyenne. La
probabilité d’émission de z photons pour un nombre moyen est :

x m(E)*e ™E)
P(—)= —F—F— 14
<m> x! (6.14)
Ou m(E) suit la loi de Birks :
Emaz  AdE
E 2/ —_— 6.15
mE)= o Ty B (6.15)

Ou A est un parametre décrivant le rendement du scintillateur en photons par énergie absor-

bée, kB est le parameétre de quenching d’ionisation et dE/dz est le transfert d’énergie linéique
des électrons dans le scintillateur.
En supposant que les photomultiplicateurs ont une probabilité de détection non nulle, le ren-
dement de non détection peut étre assimilé a la probabilité d’émission de zéro photon pour une
moyenne de m photons. En admettant que la probabilité de non détection est le complément de
la probabilité de détection, le rendement de détection (équivalent & la probabilité de détection)
devient :

0
R=1-P(—)=1—¢™E) 6.16
(m) e (6.16)

Pour un systéme composé de trois photomultiplicateurs, de rendement quantique v, les
rendements de détection pour un photomultiplicateur puis deux et trois photomultiplicateurs
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en coincidences sont respectivement :

_vm(E)

Ri=1-e¢ %" (6.17)
vm(E) 2

R2 = <1 —e 3 ) (618)
N3

Ry = (1 - eé‘“) (6.19)

Le rendement de détection pour la somme des coincidences doubles est :

rvm 2 vm 3
Rp=3 (1 . eS(E)> 9 (1 . erfE)> (6.20)

Le rapport des probabilités de coincidences triples sur les probabilités de coincidences
doubles s’écrit :

2\ 3
P JiBmas S () (1 — e )> dE
RCTD = - = (6.21)

P vm 2 vm 3
Py [3 (1—6 3<E>) —2 (1—e 3"”) ] dE

Ou S(F) est la densité décrivant le spectre normalisé de I’énergie absorbée par le scin-

tillateur. Pour un grand nombre de désintégrations, le rapport des comptages en coincidences
triples a doubles converge vers le rapport des probabilités de détection en coincidences triples
a doubles. Ainsi, le rapport des probabilités est mesurable et il est alors possible de résoudre
I'équation précédente, s'il est possible de déterminer S(E) et m, grace a un algorithme utilisant
la méthode de dichotomie. Ainsi, le rendement de détection devient une fonction du RCTD a
partir duquel on obtient la valeur de I'activité massique de la solution radioactive. Lors d’'une
capture électronique ou d’une transition isomérique, une lacune est produite dans le cortege
électronique, ce qui donne lieu a de nombreuses possibilités de processus de réarrangement
comme ’émission d’électrons Auger ou de rayons X. Dans le cas d’une transition isomérique,
I’émission 7y peut étre plus ou moins convertie, donnant lieu a 1’éjection d'un électron du cor-
tege électronique et donc aux réarrangements consécutifs. Pour déterminer la forme du spectre
d’émission électronique et donc le rendement de détection, il convient de calculer au mieux les
énergies d’émission des électrons et des photons issus de chacun des chemins de réarrangement.
Il existe différents modeles de calcul, le modele KLM, le modele LLMN ou encore le modele
KL;LoLsM qui prend également en compte la correction d’effet photoélectrique. Le modele
KLM est le plus simple, il ne distingue pas les sous-couches de la couche électronique L et les
couches supérieures (N, O et P) sont regroupées avec la couche M. Ce modele est illustré par
la figure D.1 et les différentes probabilités par le tableau D.2 présentés en Annexe D. Dans cer-
tains cas, les rendements de détection calculés a partir de ce modele s’écartent significativement
des valeurs expérimentales, ce qui montre que ce modele n’est pas suffisamment détaillé. Le
modele LLMN propose une description plus précise et tenant compte de la couche électronique
N. Il est ainsi plus adapté aux radionucléides ayant un numéro atomique plus élevé. Le modele
KL, Ly LsM distingue quant a lui les trois sous-couches de la couche L et prend donc en compte
les transitions Coster-Kronig, alors que les autres modeles moyennent simplement les énergies
des électrons et rayons X émis. Ce modele tient compte également de l'effet photoélectrique
avec les couches K et L, améliorant ainsi la précision du calcul du rendement de détection. De
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nombreux programmes sont a disposition pour permettre le calcul, par méthode Monte Carlo,
du rendement de détection suivant I'un des modeles.

6.3 Mesure des intensités d’émission des rayons XK du
103m
Rh

Le niobium-93m et le rhodium-103m se désintegrent uniquement par transition =, qui sont
fortement converties, vers 1’état fondamental, ce qui conduit a une émission d’électrons de
conversion et Auger et de rayons X. Les intensités d’émission v sont tres faibles. Dans le cas
de ™ Nb, les intensités totales des émission XK sont connues avec une incertitudes d’environ
1,5 % (1,8 % pour les émissions Ko et 2,2 % pour les émissions K/3). Contrairement a **"Nb,
103mRh a été trés peu étudié, probablement en raison de sa trés courte période. Si celle-ci est
bien connue, ce n’est pas le cas des intensités d’émission X. En effet, les intensités totales sont
connues avec une incertitude d’environ 4,7 % (5,4 % pour les émissions Ka et 7,1 % pour les
émissions Kf3). Ces incertitudes ont un impact tres important sur la mesure d’activité de ce
radionucléide. Si Pamélioration des incertitudes des intensités d’émission XK de " Nb semble
tres difficile a obtenir par des mesures expérimentales, ceci est tout a fait envisageable pour
13mRh. Clest le but des deux expériences décrites ci-dessous, visant l'obtention de valeurs
d’intensités d’émisison XK avec des incertitudes relatives proches de 2 %.

6.3.1 Choix de la source radioactive

Il existe trois possibilités pour obtenir une source radioactive de “"Rh : par décrois-
sance de '®Ru (figure 6.12) ou de '"Pd (figure 6.13) ou par réaction de diffusion inélastique
("®Rh(n,n")'”"Rh) en irradiant un échantillon de rhodium, dont le seul isotope stable est le

1 ’ 7’ . . 1
%3Rh, dans un réacteur nucléaire pour obtenir '**"Rh.

Le rhodium

Le rhodium-103 est le seul isotope stable du rhodium. La réaction de diffusion inélastique
permet d’obtenir '®"Rh et a lieu avec des neutrons d’énergie aux alentours de 1 MeV. Cepen-
dant, 'Rh s’active également avec les neutrons thermiques et forme '*"Rh et '®Rh, qui ont
respectivement 4,34 min et 42,3 s de période. A Dénergie des neutrons thermiques (25 meV)
et des énergies inférieures, la section efficace de capture radiative ("*Rh(n,y)'"*Rh) peut étre
trés élevée (150-7000 b). Un nombre important d’atomes de 'Rk et '**Rh se formera lors
de l'irradiation, toutefois la période de ces deux radionucléides étant tres courte, ils ne seront
plus présents lors des mesures. Le choix se porte donc sur cette solution qui parait étre la plus
simple. Elle permet, en plus, d’obtenir **"Rh dans les mémes conditions qu’en dosimétrie en
réacteur. Toutefois, il faut dissoudre le rhodium pour pouvoir effectuer des mesures en scintilla-
tion liquide. La préparation d'un échantillon pour l'irradiation doit prendre en compte deux
conditions contradictoires :

— Pour irradier le rhodium dans le coeur du réacteur, celui-ci doit étre sous forme solide;

— Pour les mesures en scintillation liquide, 1’échantillon de rhodium doit étre dissous dans
une solution liquide.
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FIGURE 6.13 — Schéma de désintégration de '®*Pd

Le palladium-103

Le palladium-103 a une période radioactive de 17 jours environ et décroit par capture élec-
tronique vers "®*™Rh qui, & son tour, décroit par transition isomérique vers ’état fondamental.
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Lorsque '®Pd décroit vers '™ Rh, il émet des rayons X de la méme énergie que lorsque '™ Rh
décroit vers 'Rh mais avec des intensités d’émissions environ dix fois plus importantes. Par
conséquent, il est nécessaire de séparer chimiquement le palladium du rhodium, afin de ne
pas mesurer les rayons X de 'Pd qui seraient alors en équilibre avec le '*™Rh (voir para-
graphe 1.1.4). Pour mesurer du '”Rh & partir d’une source de '**Pd, il convient de séparer
chimiquement le palladium du rhodium. Malgré tout, Putilisation d’une source de '**Pd pour
les mesures d’intensité est possible et envisageable.

Le ruthénium-103

Le seul moyen d’obtenir une source radioactive de '“*Ru est d’irradier '"*Ru (isotope stable)
qui, par capture radiative, va former '“Ru : '®Ru(n,y)'®Ru. Le ruthénium-103 décroit ensuite
par transition 8~ vers '®"Rh puis vers I’état fondamental. Cependant, '?Ru n’est pas le seul
isotope stable, “Ru, ®Ru, PRu, “Ru, »’Ru et 'Ru sont également stables avec des
abondances isotopiques non négligeables, il est donc possible que des impuretés soient créées :
Ru, 'Ru et '%Ru. Le ruthénium-97 décroit par capture électronique vers °"Tc puis vers
9%Mo. Le ruthénium-105 et le ruthénium-106 décroissent respectivement vers '"Rh et '“'Rh
par émission S~ puis vers 'Pd et “Pd. Comme pour '®Pd, il doit étre dissous et, pour
éviter d’avoir d’autres isotopes que '“*™Rh, il est nécessaire d’effectuer une séparation chimique.
Seulement, il y a davantage d’éléments différents que dans le cas précédent (Ru, Tc, Mo, Rh,
Pd), ce qui rend la séparation tres complexe. Il serait par ailleurs impossible de séparer 103mRh
de 'Rh et 'Rh, et ces impuretés pourraient géner les mesures en scintillation liquide et en
spectrométrie. L’utilisation d’une source de 'Ru n’est pas le meilleur choix et n’est donc pas
envisagée pour cette expérience.

6.3.2 Mesures par activation du rhodium

Les intensités d’émissions de '“"Rh ont été mesurées une premicre fois & partir de I’acti-
vation neutronique d’un échantillon de rhodium dans un réacteur nucléaire. Pour obtenir les
intensités absolues, 'activité de la source radioactive doit étre déterminée par une méthode
primaire. Afin d’y parvenir, nous avons choisi de la mesurer en scintillation liquide, en utilisant
la méthode du rapport des coincidences triples a doubles (RCTD) (voir 6.2.2). Cependant,
pour employer cette technique, il est indispensable que la source radioactive soit liquide. Dans
le méme temps, la méme solution radioactive est mesurée en spectrométrie de photons, sur le
détecteur GENIX.

Dissolution du rhodium

Le rhodium est un métal de transition qui appartient a la famille des platinoides. Il est
dur, inaltérable et sa configuration électronique fait de lui un métal inerte chimiquement et
peu attaqué par la plupart des acides. Des essais ont tout de méme été menés au laboratoire

pour essayer de dissoudre de la poudre de rhodium pur & 99,95 % puis du chlorure de rhodium,
RhCl;.

Dissolution du rhodium pur : Les tests ont été effectués avec différents acides : eau régale,
acide sulfurique, acide chlorhydrique avec peroxyde d’hydrogene et acide fluorhydrique. Le
protocole prévu est d’utiliser un échantillon solide de rhodium pour l'irradiation, cependant il
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est plus facile de dissoudre de la poudre. Les essais ont donc été effectués sur de la poudre de
rhodium pur. Si le protocole de dissolution fonctionne, il sera ensuite testé sur un échantillon
solide de masse équivalente.

Eau régale : L’eau régale est un mélange d’acide chlorhydrique (HCI) et d’acide nitrique
(HNO3). Deux solutions d’eau régale, avec une solution d’acide chlorhydrique pure & 37 % et
une solution d’acide nitrique pure a 67 %, ont été préparées dans deux béchers pour cet essai :

— Une solution avec 4 volumes de HCI pour 1 volume de HNO3, 20 % de solution de HNOs ;
— Une solution avec 2 volumes de HCI pour 1 volume de HNOs3, 33 % de solution de HNO3.

50 mg de poudre de rhodium ont été versés dans deux ballons auxquels les solutions d’eau
régale ont été ajoutées. Les deux solutions ont été placées, I'une apres I'autre, sur un chauffe-
ballon pour pouvoir augmenter la température de la solution dans le ballon et ainsi le potentiel
de réaction. Pour éviter I’évaporation des acides, une colonne a reflux est installée en sortie du
ballon. Les acides en ébullition se condensent dans la colonne et retombent dans le ballon. Les
solutions ont été chauffées pendant 2h30 chacune mais ’eau régale ne semble pas avoir attaqué
le rhodium. En effet, apres récupération des solutions, le dépdt de poudre de rhodium au fond
du ballon est encore bien visible et les masses avant et apres essai sont quasiment équivalentes,
I’eau régale n’a apparemment dissous que tres légerement le rhodium.

Acide sulfurique : Le méme matériel et le méme procédé que pour 'essai précédent ont
été conservés pour cet essai sauf qu’au lieu d’utiliser de I'eau régale, c’est de 'acide sulfurique
(HaSOy4) a 98 % qui a été versé dans le ballon, en conservant la méme masse de poudre de
rhodium, soit 50 mg. Apres environ 1h20 de chauffage, la solution est devenue opaque et de
couleur rouge brique foncée, ayant 'aspect d’une bouillie trés pateuse (Figure 6.14). La réaction
du Rh avec le HySO, a formé du sulfate de rhodium : Rhy(SO4)3. Cependant, le sulfate de
rhodium est tres peu soluble dans I’eau et ne I'est dans aucun autre solvant. Ne pouvant rien
faire du mélange obtenu, il n’est pas possible d’utiliser ce procédé pour les mesures d’intensités.

FIGURE 6.14 — Formation du sulfate de rhodium apres 80 minutes
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Acide chlorhydrique et peroxyde d’hydrogéne : Comme pour les essais précédents, la
méme quantité de poudre de rhodium a été versée dans un ballon, puis de ’acide chlorhydrique
a 32 % et du peroxyde d’hydrogene (HOg) & 30 % préparé a partir d’une solution a 50 %
ont été ajoutés. Le ballon a ensuite été placé dans le méme montage a reflux. La solution a
été chauffée pendant 1h30 et laissée a refroidir pendant la nuit, puis a de nouveau été chauffée
pendant 1h30. La solution a pris une couleur pourpre tres légere mais il reste un gros dépot de
poudre au fond du ballon : une faible quantité seulement de rhodium a été dissoute.

Acide fluorhydrique : Les 50 mg de poudre ont été versés dans un ballon puis une
solution d’acide fluorhydrique (HF) a été ajoutée. Cette fois-ci, le ballon n’est pas chauffé car
la température d’ébullition de 'acide fluorhydrique est d’environ 19 °C. Apreés une 1 heure
d’agitation de la solution et plusieurs ajouts d’acide, il ne se passe rien, il reste toujours la
méme quantité de poudre qu’au début de 'essai.

Autre protocole : Le Laboratoire d’Analyses Radiochimiques et Chimiques (LARC)
situé sur le centre de Cadarache a mis au point un protocole permettant de dissoudre de la
poudre de rhodium. Pour 30 mg de poudre, le rendement de dissolution est total. Ce protocole
a été testé sur un disque de rhodium tel que ceux utilisés pour la dosimétrie en réacteur : 8 mm
de diametre et 50 um d’épaisseur. Le rendement de dissolution est seulement de 20 % environ,
et il est a peine plus élevé pour une pastille de 6 pm d’épaisseur. D’autres essais ont été menés
pour déterminer si le rendement de dissolution de la poudre de rhodium pur est total pour
des masses supérieures a 30 mg, ce qui permettrait d’irradier une masse plus importante. Un
premier test a été effectué avec 70 mg de poudre mais le rendement de dissolution n’est pas
total, un dépot important de poudre était encore visible apres la récupération de la solution. Un
second essai a été effectué avec 50 mg de poudre. Cette fois-ci aucun dépdt de poudre n’a été
observé apres la récupération, le rendement de dissolution est donc total. En conclusion, pour
I'irradiation, le rhodium pulvérulent sera utilisé plutot que sous forme d’un disque, puisqu’il
s’est avéré impossible de le dissoudre sous cette forme.

Le chlorure de rhodium : L’ensemble des tests effectués avec les différents acides n’ont pas
été concluants pour dissoudre un disque de rhodium pur. Toutefois, il est possible de se procurer
du rhodium sous une autre forme : le chlorure de rhodium, de formule RhCl;. Le chlorure de
rhodium est un solide cristallin qui se présente sous forme de sel. De fait, il a I'aspect d’une
poudre de couleur rouge tres sombre (voir figure 6.15). Il est beaucoup plus facile a dissoudre
que le rhodium, puisque le mélanger a de I’eau est suffisant pour obtenir une solution liquide
de chlorure de rhodium.

Choix de I’échantillon de rhodium pour l’irradiation

Que le rhodium soit sous forme de sel a base de chlore ou sous forme de poudre pure, il
y a des avantages et des inconvénients quant a son utilisation pour les mesures. Ceux-ci sont
présentés dans le tableau 6.3 et discutés ci-dessous :

Le rhodium sous forme pulvérulente est inflammable, et de fait il est interdit en coeur de
réacteur nucléaire. Cependant, il est possible de compacter la poudre pour obtenir un disque
grace a une presse hydraulique de 10 tonnes. Ainsi il est autorisé, apres cette transformation, de
faire irradier la poudre de rhodium en coeur du réacteur. Toutefois, la pastille doit étre broyée
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FIGURE 6.15 — Chlorure de rhodium sous forme cristalline

Avantages Inconvénients
Rhodium pur - Conditions d’irradiations proches de | - Utilisation de la forme pulvérulente
la dosimétrie en réacteur (inflammable)
- Mesures en spectrométrie sous forme | - Compactage obligatoire
de pastille (correction de géométrie | - Broyage avant dissolution (perte de
moins importante) matiére non quantifiable)
- Pas d’impureté de chlore - Temps de dissolution et récupération

de la solution tres long devant la pé-
riode de '®*™Rh

- Présence de *°K génant pour la scin-
tillation liquide

- Couleur rouge clair de la solution

Chlorure de rho- | - Dissolution simple et rapide - Présence d’impuretés dues au chlore
dium - Possibilité d’irradier une masse plus | - Couleur rouge opaque de la solution
importante de rhodium - Corrosion du conteneur

- Moins d’étapes entre la fin d’irradia-
tion et les mesures
- Pas de *°K dans la solution

Tableau 6.3 — Comparaison des avantages et des inconvénients entre le rhodium pur et le
chlorure de rhodium

avant la dissolution pour faire revenir le rhodium a 1’état pulvérulent. Cette étape prend un peu
de temps et il y a surtout un risque de perte de masse de rhodium qui est impossible a quantifier.
Il y a d’autres facteurs a prendre en compte : d’'une part, la solution finale apres dissolution a
une couleur rouge grenadine qui provoque du « quenching » en scintillation liquide, certaines
longueurs d’onde sont alors absorbées et la source de scintillation est ainsi anisotrope. Ce méme
inconvénient est rencontré avec le chlorure de rhodium. D’autre part, la solution contient du
potassium et donc “°K dans une certaine proportion qui va générer de lactivité supplémentaire
lors de la mesure de la source. Un autre inconvénient est 'importance du temps de dissolution
du rhodium pur et de récupération de la solution (entre 2h30 et 2h45) en regard de la période
de " ™Rh. De ce fait, ce sont quasiment trois périodes radioactives du '**"Rh qui se seront
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écoulées, et 'activité risque d’étre tres faible au moment des mesures. Cependant, il est possible
d’effectuer les mesures en spectrométrie alors que le rhodium se trouve sous forme de pastille.
Elle serait ensuite broyée et dissoute pour obtenir la solution, la mesure en scintillation liquide
ne nécessitant pas des activités importantes (entre 5 et 10 kBq).

Le chlorure de rhodium présente également des inconvénients. Le chlore risque d’étre activé
par les neutrons thermiques et on obtiendrait alors *Cl et **Cl avec '™™Rh, qui géneraient
la mesure en scintillation liquide. Un autre inconvénient est la couleur de la solution liquide
de chlorure de rhodium. Sa couleur rouge et opaque provoque également du « quenching »
lors des mesures en scintillation liquide. En outre, le chlore n’est autorisé qu’en quantité limité
en coeur de réacteur, du fait de son potentiel corrosif, et doit étre isolé physiquement de tout
liquide. La poudre de chlorure de rhodium doit donc étre placée dans un conteneur étanche, afin
d’éviter tout contact avec I'eau de la piscine. Cependant, il y a un risque que le chlore attaque
le conteneur, ce qui entraine I'incrustation de cristaux de chlorure de rhodium dans le matériau
du conteneur et ainsi une perte de masse en rhodium. Le risque que le matériau du conteneur se
retrouve dans la poudre est également envisageable. Des impuretés additionnelles, pouvant étre
activées par les neutrons lors de l'irradiation, pourraient se retrouver dans la source radioactive
et géner les mesures, notamment en scintillation liquide.

Aucune forme n’étant totalement satisfaisante a la fois pour la préparation et les mesures, il
a finalement été décidé d’irradier de la poudre de chlorure de rhodium en méme temps que la
poudre de rhodium pur, les deux échantillons ayant été achetés a Sigma-Aldrich Co. LLC. Leur
taux de pureté respectif en masse est de 99,95 % et 99,98 %. Ainsi, la mesure des intensités
d’émissions a partir du chlorure de rhodium et de la poudre de rhodium pur peut permettre
d’obtenir deux résultats, qui devraient étre logiquement proches. Etant donné que dans le cas
du rhodium pur, il y a davantage d’étapes entre la fin de l'irradiation et les mesures que pour
le chlorure de rhodium, et que chacune d’elles ajoute des incertitudes sur le résultat, c’est la
mesure des intensités d’émission a partir du chlorure de rhodium qui reste la mesure privilégiée
(voir tableau 6.3).

Conditions et contraintes d’irradiation : Trois réacteurs nucléaires se situaient sur le
centre de Saclay au moment du lancement de 'expérience : OSIRIS, ISIS et ORPHEE. Mais
OSIRIS était en cours de fermeture et ORPHEE n’est pas dédié a ce type d’irradiation; le
choix s’est donc porté sur le réacteur ISIS. Il s’agissait de la maquette du réacteur OSIRIS,
aujourd’hui tous deux arrétés, qui fonctionnait a une puissance maximale de 700 kW avec un
combustible & base de siliciure d’uranium : UsSis-Al enrichi & 20 % de 23°U. A Dissue de discus-
sions avec le Service d’Irradiation en Réacteur et d’Etudes Nucléaires (SIREN), il est apparu
que la programmation d’une telle irradiation dans ISIS était réalisable, et les conditions d’irra-
diation optimales pour les mesures ont été ainsi définies :

— Masse et dimensions de I’échantillon & irradier ;
— Activité de ’échantillon en fin d’irradiation ;
— Durée de l'irradiation ;

— Puissance du réacteur pendant l'irradiation.

Afin d’obtenir une incertitude relative sur la surface des pics inférieure a 1 %, lactivité
en fin d’irradiation doit étre supérieure & 5 MBq. La période de '™"Rh étant trés courte,
Iirradiation et les mesures doivent impérativement avoir lieu dans la méme journée. La durée
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de l'irradiation ne doit donc pas étre trop importante. L’échantillon & irradier sera placé entre
les barres de combustibles, le volume occupé par celui-ci ne devra pas étre trop élevé. La masse
optimale permettant le meilleur compromis entre ces différents parametres est environ 100 mg
de rhodium pur. En irradiant cette masse dans le coeur du réacteur pendant 30 min avec une
puissance de 10 kW, Pactivité de '™"Rh atteinte en fin d’irradiation serait celle attendue
(5 MBq). A noter qu'il s’agit d’un réacteur « piscine » a eau légere, de fait, la poudre de
chlorure de rhodium ne doit en aucun cas étre au contact de ’eau.

Description des échantillons : La poudre de chlorure de rhodium provient de Sigma-
Aldrich, et selon le certificat d’analyse du lot, la poudre est composée de rhodium a 41,1 %.
Pour obtenir 1’équivalent de 100 mg de rhodium, c’est environ une masse de 216 mg de RhCl3
qui doit étre irradiée. Le protocole de dissolution ne permettant pas de dissoudre une masse
de poudre de rhodium pur supérieure a 50 mg, cette valeur est conservée. Les échantillons a
irradier, poudre de RhCl3 et pastille de poudre de rhodium pur compactée, doivent étre isolés
de I'eau de la piscine du réacteur. Ils ont donc été disposés selon la figure 6.16.

Joint en aluminium 4(4///{////////// i

Grand boitier en aluminium —s | T -

C -

A

=

Boitier BN

Petit boitier en aluminium

Poudre de RhCl 5

Pastille de Rh pur

FIGURE 6.16 — Schéma de la disposition des échantillons et des différents boitiers

La poudre de chlorure de rhodium a été versée dans un premier boitier en aluminium
dont les dimensions sont données dans le tableau 6.4. Quelques essais préalables ont permis de
déterminer que le volume interne du boitier est suffisant pour contenir les 216 mg de RhCl3. Ce
premier boitier aluminium est ensuite placé dans un boitier en nitrure de bore (« boitier BN »
sur la figure 6.16 et dimensions dans le tableau 6.4).

Diametre externe Diameétre interne Hauteur totale Hauteur interne
(mm) (mm) (mm) avec couvercle
(mm)
Premier }-oo.ltler en 8.5 6.5 7.5 5.5
aluminium
Boitier en nitrure de bore 15,5 9,5 14,5 8,5
Second bo?tler en 2.5 18,5 95 155
aluminium

Tableau 6.4 — Dimension des boitiers contenant les échantillons a irradier

179




Ce boitier a un role de filtre a neutrons thermiques afin d’empécher du mieux possible
la formation d’isotopes indésirables, comme **Cl ou **Cl. Un boitier en cadmium serait plus
efficace pour filtrer les neutrons thermiques, cependant contrairement au nitrure de bore, le
cadmium s’active avec les neutrons et il faudrait laisser le cadmium « refroidir » quelques heures
avant de pouvoir les récupérer. Donc au vu de la période de '®*™Rh, I'utilisation du boitier en
nitrure de bore est plus avantageuse. La pastille de poudre de rhodium pur compactée est placée
sous le boitier en aluminium contenant le chlorure de rhodium, a I'intérieur du boitier en nitrure
de bore. Les deux boitiers, aluminium et nitrure de bore, sont fermés avec des couvercles clipsés,
assurant ainsi une certaine étanchéité. Le boitier en nitrure de bore est ensuite inséré a son
tour dans un second boitier aluminium dont le couvercle se visse avec un joint aluminium (voir
figure 6.16), certifiant I’étanchéité requise pour 'irradiation. La figure 6.17 présente I’ensemble
des boitiers utilisés. Ce second boitier en aluminium est placé dans un rondin en aluminium
spécialement usiné et ’ensemble est introduit dans un faux-four, qui est a son tour inséré dans
un emplacement dans le cceur du réacteur ISIS.

FIGURE 6.17 — Photographie des trois boitiers. De droite a gauche : le premier boitier en
aluminium, le boitier en nitrure de bore et le second boitier en aluminium

Journée-type de mesure

La période radioactive de 'R est trés courte (= 56 min) et I'irradiation des échantillons
ainsi que la préparation des sources et I’ensemble des mesures doivent donc se dérouler dans la
méme journée. Pour gagner du temps, le matériel nécessaire a la préparation des sources ainsi
que les instruments pour les mesures sont préparés la veille de la journée de l'irradiation. Au
LNHB, la poudre de RhCl; est pesée et versée dans le petit boitier en aluminium (voir (a) sur
la figure 6.18) le matin de 'irradiation, afin d’éviter la corrosion de I'aluminium, puis celui-ci
est placé avec la pastille de poudre de rhodium pur compactée dans le boitier en nitrure de
bore ((b) sur la figure 6.18). Ce dernier est ensuite inséré dans le grand boitier en aluminium
((c) sur la figure 6.18).

Le tout est acheminé jusqu’aux personnes en charge des programmes d’irradiation dans le
réacteur ISIS, le Service d’Exploitation du Réacteur OSIRIS (SEROS) et le Service d’Irradiation
en REacteur Nucléaire (SIREN). Tel qu’indiqué dans le paragraphe précédent, les échantillons
sont placés dans le coeur du réacteur nucléaire ((d) et (e) sur les figures 6.18 et 6.18). Un
temps d’attente d’'un quart d’heure est nécessaire pour que le réacteur atteigne une puissance
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FIGURE 6.18 — (a) Pesée et versement de la poudre RhCl; dans le premier boitier en aluminium ;
(b) Premier boitier en aluminium dans le boitier en nitrure de bore; (c) Boitier en nitrure de
bore dans le second boitier en aluminium; (d) Second boitier en aluminium placée dans le
rondin puis a son tour dans le faux-four; (e) Faux-four rentrant dans l’emplacement prévue
pour lirradiation dans le cceur du réacteur ISIS; (f) Pastille de rhodium préparée pour la
mesure sur GENIX

de 10 kW. Ensuite les échantillons sont irradiés pendant une demi-heure a 10 kW, puis le réac-
teur est arrété et un temps d’attente d’environ une heure est nécessaire avant la récupération
des échantillons. Seul le boitier en nitrure de bore contenant les échantillons est rapporté au
LNHB.

A réception et apres le controle dosimétrique et de non-contamination par le Service de Pro-
tection Radiologique, les échantillons sont préparés par le pdle source du LNHB. La pastille de
poudre compactée de rhodium pur ((f) sur la figure 6.18) est mesurée en spectrométrie, tandis
que le chlorure de rhodium est dissous (figure 6.19). Afin de minimiser les corrections d’auto-
absorption dans la source liquide de chlorure de rhodium, le plus petit volume d’eau nécessaire

(600 pL) pour dissoudre les 216 mg de poudre de chlorure de rhodium est versé dessus.
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FIGURE 6.19 — RhCl3 apres le mélange avec 'eau

A partir de la source liquide de RhCls, cinq sources sont préparées pour les mesures en
scintillation liquide (figure 6.20). En prélevant une dizaine de microgrammes de la solution
mere de chlorure de rhodium pour chaque source de scintillation liquide, 1'activité atteinte est
suffisante pour les mesures (entre 5 et 10 kBq.g™!). Une centaine de microlitres d’eau est ensuite
ajoutée dans le but de diminuer la concentration de RhCl; dans les produits de scintillation
liquide. Ainsi cette faible concentration n’induit qu'une tres légere coloration des sources de
scintillation, ce qui limite la correction due au quenching de couleur. Une fois les mélanges avec
les produits scintillants réalisés, l'activité des sources est mesurée par la méthode RCTD.

FIGURE 6.20 — Source de scintillation liquide préparée a partir du chlorure de rhodium

Le reste de la solution de RhCl; est versé dans un conteneur en plexiglas spécialement congu
pour U'expérience (figure 6.21) et la mesure en spectrométrie. En parallele, dés que la mesure
de la pastille est terminée, celle-ci est confiée au pole source pour la dissolution tandis que la
solution de chlorure de rhodium est mesurée en spectrométrie (figure 6.22). Apres la fin de
la dissolution de la pastille, la solution est récupérée, et comme dans le cas du chlorure de
rhodium, cing sources sont préparées pour les mesures en scintillation liquide.

Les sources de RhClj et de rhodium pur dissoutes sont également mesurées en spectrométrie
~ afin de déterminer les impuretés présentes dans les sources et d’estimer leur activité. Un
schéma récapitulatif d’une journée de mesure est illustré sur la figure 6.23.
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FIGURE 6.22 — Source de chlorure de rhodium en acquisition avec GENIX

Scintillation
S o | iiquide —
Préparation de réparation ntensités
I'échantillon # Irradiation # des sources d’émission 1%°MRh
‘ Spectrométrie

FIGURE 6.23 — Schéma récapitulatif du déroulement d’une journée de mesure

Deux expériences ont été programmées pour la mesure du *®"Rh. A priori, la premiére
était une étape de test, pour vérifier et optimiser les différentes phases de la chronologie ainsi
que l'estimation du temps nécessaire a la réalisation de chacune des étapes, avant d’effectuer
la deuxiéme expérience. La premiere expérience s’étant déroulée correctement, les résultats
obtenus serviront également pour la détermination des valeurs des intensités d’émission de
103mRh. N’ayant pas le matériel nécessaire pour la dissolution de la poudre de rhodium pur,

183



seul le chlorure de rhodium a été irradié et mesuré lors de cette journée. Finalement, lors de ces
deux journées le RhCl3 a été mesuré deux fois, et il n’y a eu qu'une seule mesure pour le rhodium
pur. L’ensemble des opérations lors de ces deux journées s’est parfaitement déroulé, mais, lors
de la seconde journée, une coupure de courant électrique est survenue durant l'acquisition des
mesures de RhCl3 en spectrométrie et en scintillation liquide, et pendant que la bombe de
minéralisation du rhodium pur était en chauffe dans le four. Cette coupure a duré une dizaine
de minutes et les mesures en scintillation liquide ont dii étre relancées. L’acquisition du chlorure
de rhodium en spectrométrie a dii également étre relancée, cependant le premier spectre a pu
étre conservé, ainsi nous avons obtenu deux spectres.

Scintillation liquide

Apres la dissolution, une goutte de la source radioactive a été mélangée avec un liquide
scintillant commercial (Ultima Gold AB) et un peu d’eau, ainsi le probleme de quenching de
couleur est négligeable pour les mesures des sources scintillantes. La méthode utilisée pour les
mesures est celle du rapport des coincidence triple a double (RCTD) avec le systeme développé
au LNHB. Différents modeles de calcul des probabilités des chemins de réarrangement élec-
tronique existent (voir paragraphe 6.2.2) et dans le cas de 13mRh, le modele simplifié KLM
suffit car la différence d’énergie entre chaque sous-couche électronique est faible (environ 400 eV
entre les énergies de liaison des couches L1 et L3) et aussi parce que les réarrangements ato-
miques coincident avec I'absorption des électrons de conversion dans le scintillateur. L’énergie
des rayonnements ionisants transférée au cocktail de scintillation liquide est obtenue en utilisant
les hypothéses suivantes :

1 Les électrons de conversion et Auger sont totalement absorbés par le cocktail ;
2 Les rayons XL sont totalement absorbés par le cocktail par interaction photoélectrique;

3 Les rayons XK interagissent avec le cocktail par effet Compton et photoélectrique. L’éner-
gie transférée au cocktail est calculée en utilisant le code de simulation Monte Carlo
PENELOPE.

Spectrométrie de photons

Les mesures du conteneur en plexiglas et de la pastille compactée ont été effectuées sur le
détecteur GENIX, avec le support de source positionné au cran n°7, la position d’étalonnage.
Les intensités d’émissions XK sont déterminées a partir de la formule suivante :

I(E) = A?{g)t HC (6.22)

Ou A est activité de la source déterminée a partir des mesures en scintillation liquide.
La surface sous le pic d’absorption totale a été obtenue grace au logiciel COLEGRAM, par un
ajustement des pics avec des fonctions de Voigt. Les coefficients de correction prennent plusieurs
parametres en compte :

1 La correction de période;
2 La correction de décroissance ;

3 Le transfert de géométrie.
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Le temps d’acquisition a été fixé a 7200 s, ainsi I'incertitude due a la statistique de comptage
est inférieure & 1 %, sans pour autant entrainer une correction de décroissance trop importante.
Le facteur de transfert de géométrie a été déterminé a partir de simulations effectuées sur
PENELOPE, pour un volume de source radioactive identique a celui de la source de RhCl; et
de la pastille.

Résultats

La valeur des intensités d’émission des photons est directement liée a 'activité de 1’échan-
tillon mesuré en scintillation liquide. Cependant, une nouvelle difficulté apparait lors des calculs
du rendement de détection en scintillation liquide. En effet, pour calculer ce rendement, il est
nécessaire de calculer les énergies moyennes des émissions électroniques et photoniques des
chemins de réarrangement (voir la partie concernant la scintillation liquide). Or, le schéma
de '™™Rh est incertain. Les raies d’émissions des électrons Auger sont peu détaillées et les
intensités mal connues (fortes incertitudes) et il en va de méme pour les émissions des élec-
trons de conversion. La raison de cette méconnaissance est I'incertitude quant a la nature de la
multipolarité de la transition v ce qui entraine des incertitudes importantes sur les valeurs des
coefficients de conversion interne du radionucléide.

Multipolarité de '®"Rh : Comme cela a été présenté dans le paragraphe 1.1.2, les tran-
sitions = sont rangées selon plusieurs ordres, qui sont fonctions du moment cinétique orbital,
de nombre quantique L. Dans le cas de '®"Rh, L = 3 avec un changement de parité et la
multipolarité associée a la transition est donc E3. Mais elle est probablement en compétition
avec la transition L = 4, dont la nature est de type M4. Actuellement la multipolarité de la
transition v de "Rk est considérée comme étant E3 (+ 0,08%M4) ; la transition M4 est notée
entre parentheses car, le mélange des deux transitions E3 et M4 n’est pas stir. De méme, le
rapport entre les deux types de transition est mal connu. Cette incertitude sur la multipolarité
entraine ainsi une incertitude sur les valeurs des coefficients de conversion interne total et pour
chacune des couches (ar, ak, ar, etc.).

Conversion interne du '®"Rh : Dans le cas du '""Rh, il n’y a qu’une seule transition ~
dont la probabilité est de 100 % et elle est fortement convertie. Pour une transition purement
E3, ar = 1403 (20) et dans le cas d'une transition E3 + 0,08%M4, oy = 1448 (22) (Brlcc).
Actuellement, la multipolarité et les coefficients de conversion interne ont été déterminés a
partir d’anciennes mesures des intensités d’émission des rayons X. Ainsi, la multipolarité est
considérée comme le mélange d'une E3 et une M4. Son influence sur les coefficients de conversion
interne, calculés en utilisant le code Brlcc, est présentée dans le tableau 6.5 ou :

Q;
1+ ar

Peci = (6.23)

On peut observer que la différence entre les coefficients de conversion obtenus avec les deux
hypotheses sur la multipolarité de la transition sont compatibles aux incertitudes pres, donc
la multipolarité de la transition n’aura que peu d’influence sur le rendement de détection en
scintillation liquide. Ainsi les valeurs utilisées pour le déterminer sont les valeurs moyennes de
chaque donnée avec les écarts-types associés et sont présentées sur le tableau 6.6.
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T05mMRh Données
E3 Incertitudes E3 + 0,05%M4 Incertitudes Ecarts Incertitudes
PecK 0,0963 0,0014 0,0983 0,0035 -0,0020 0,0037
PecLL 0,732 0,011 0,730 0,015 0,0023 0,019
PecM 0,1489 0,0021 0,1492 0,0035 -0,0023 0,019
PecN+ 0,02180 0,00036 0,02184 0,00049 0,0000 0,0006
ak 135,2 1,9 141 5
ar 1028 15 1047 22
an 209 3 214 5
QN+ 30,61 0,5 31,3 0,7
ar 1403 15 1433 23

Tableau 6.5 — Comparaison des données obtenues avec les deux multipolarités (E3 et
E3 + 0,05%M4) pour la transition gamma a 39,76 keV du '®"Rh. Peci correspond a la pro-
babilité de conversion interne d’un électron de la couche ¢ et a; correspond au coefficient de
conversion interne de la couche 7

Elect ( Photons
Energie (keV) SourOnS ADOUE Energie (keV)  (pour 100
100 désint.) .
désint.)
AL 1,7-3,0 78,6 (5) XL 2,3702 - 3,3663 4,08 (9)
CAK
KLL 16,286 - 17,097 XKas 20,074 2,25 (6)
KLX 19,138 - 20,214 1,86 (8) XKay 20,216 4,27 (9)
KXY 21,966 - 23,215
eCr 16,536 - 30,754 99,912 (1358)  XK'B, 22,699 - 22914 1,161 (35)
eCx 16,536 (6) 9,73 (26) XK'B,  23,173-23,217 0,190 (9)
eCr 36,344 - 36,752 73,1 (13)
eCas 39,129 - 39,449 14,90 (29)
eCny 39,675 - 39,754 2,182 (43)

Tableau 6.6 — Energies et intensités des émissions électroniques et X pour la décroissance de
103mRh

Résultats des mesures : Les premiers résultats de la mesure d’activité en scintillation
liquide et leurs incertitudes sont présentés dans le tableau 6.7. L’activité et I'incertitude utilisées
pour la mesure d’intensité est la valeur moyenne de I'activité de quatre des cing sources, celle de
la cinquieme n’étant plus suffisante. On obtient ainsi 'activité massique moyenne a 12h00 UTC :
Agn = 6782 (29) kBq.g™!. L’incertitude-type composée sur le rendement de détection est
calculée en utilisant une méthode Monte Carlo selon le Guide pour I'expression de I'Incertitude
de Mesure (GUM), supplément 1. En considérant les fluctuations gaussiennes des parametres
du schéma de décroissance et le parametre de Birks, kB, les fluctuations expérimentales de la
valeur du RCTD ainsi que la statistique de comptage, I'incertitude relative sur le rendement
de détection est 0,37 % (tableau 6.7). L’incertitude-type composée relative sur la valeur de
lactivité spécifique de la solution est de 0,43 %, en considérant les incertitudes-types relatives
sur la pesée des sources (0,10 %), les parameétres de la méthode Monte Carlo (0,16 %) et le
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temps actif (0,10 %).

Source 1 2 3 4 Moyenne
Taux(:_el Cgo_r?g’tage 757 734 761 352 758 555 764 102
Rendement de 0,9431 0,9432 0,9431 0,9432
détection
Ecart-type 0,0015 0,0015 0,0015 0,0015
A (Bq.g™) 803 450,323 807 201,018 804 837,897 810 116,624 806 272,206
Ecart-type 1 285,521 1 291,522 1 287,741 1 296,187 3 022,859
Ecart relatif uA 0,16 % 0,16 % 0,16 % 0,16 % 0,37 %

Tableau 6.7 — Résultats de la mesure d’activité de la poudre de chlorure de rhodium en scin-
tillation liquide, mesures effectuées a 11h46 UTC

L’activité mesurée au cours de la seconde journée a pu étre utilisée, cependant seules les

mesures du RhCl; ont pu étre exploitées. En effet, a cause de 'incident de coupure électrique,
I'activité des sources fabriquées a partir de la dissolution du rhodium pur n’était plus suffi-
sante pour obtenir une incertitude correcte sur la mesure d’activité en scintillation liquide.
Pour le RhClj3, les mesures donnent une activité spécifique moyenne a 12h00 UTC : Ag, =
21,19 (12) kBq.g~!. L’incertitude-type relative sur le rendement de détection est 0,55 %. En
considérant les autres composantes de I'incertitude, la pesée des sources (0,10 %), les parameétres
de la méthode Monte Carlo (0,15 %) et le temps actif (0,10 %), Uincertitude-type composée
relative sur la valeur de I'activité spécifique de la solution est de 0,59 %.
Pour les mesures en spectrométrie, les résultats pour les coefficients de transfert de rendement
pour les raies Ka, K3 et v sont présentés dans le tableau 6.8, pour la premiére journée de
mesures, et dans le tableau 6.9, pour la seconde journée, avec les incertitudes-types associées.
Les conteneurs utilisés pour les deux journées sont différents, ce qui explique la différence entre
les valeurs des coefficients de transfert. Ceux-ci ont des valeurs élevées et ont donc une in-
fluence significative sur les intensités d’émission. Leur incertitude est la source principale de
I'incertitude finale sur les intensités d’émission.

b e (keV) Coefficient de Incertitude Incertitude
nergie (ke transfert de rendement  absolue (k=1) relative
Ko : 20,167 3,35 0,07 1,94 %
Kg : 22,781 2,85 0,05 1,81 %
v : 39,756 2,77 0,05 1,74 %

Tableau 6.8 — Coeflicients de transfert de rendement d’une source ponctuelle a une source
volumique obtenus par simulation Monte Carlo - premiere journée

Les premiers résultats sur les mesures des intensités d’émission et leurs incertitudes sont
présentés dans le tableau 6.10, pour la premiere journée de mesures, et dans le tableau 6.11,
pour la seconde. Les résultats obtenus lors de ces deux journées sont compatibles entre eux aux
incertitudes pres, il est ainsi possible d’effectuer la moyenne pondérée des incertitudes entre les
deux séries de résultats, présentée dans le tableau 6.12.

Premiérement, on peut remarquer que les incertitudes sur les intensités d’émission ont été
réduites, notamment dans le cas des rayons X. Les incertitudes-types composées relatives sur
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Energie (keV) Coefficient de Incertitude Incertitude

transfert de rendement  absolue (k=1) relative
Ka : 20,167 3,34 0,06 1,80 %
Kj : 22,781 2,57 0,04 1,56 %
v : 39,756 2,47 0,04 1,62 %

Tableau 6.9 — Coefficients de transfert de rendement d’une source ponctuelle a une source
volumique obtenus par simulation Monte Carlo - seconde journée

Raies Intensités Incertitude Incertitude
d’émission d’émission absolue (k=1) relative
X Ko 0,07111 0,00177 2,5 %
X Kp 0,01407 0,00036 2,6 %
X Kot 0,08518 0,00181 2,1 %
~ 0,0008122 0,0000388 4,8 %

Tableau 6.10 — Intensités d’émission des photons lors de la décroissance du '®*”Rh - premiére
journée

Raies Intensités Incertitude Incertitude
d’émission d’émission absolue (k=1) relative
X Ka 0,07064 0,00177 2.5 %
X Kg 0,01384 0,00034 2,5 %
X Kyot 0,08448 0,00181 2,1 %
~ 0,0008317 0,0000363 4.4 %

Tableau 6.11 — Intensités d’émission des photons lors de la décroissance du '™™Rbh - seconde

journée

Raies Intensités Incertitude Incertitude
d’émission d’émission absolue (k=1) relative
X Ka 0,0709 0,0017 2,5 %
X Kp 0,0139 0,0003 2,5 %
X Kiot 0,0848 0,0018 2,1 %
vy 0,00082 0,00004 4,8 %

Tableau 6.12 — Résultats sur les intensités d’émission des photons lors de la décroissance du

103mRh

les présentes mesures étant de 2,5 % et sont a comparer a celles des valeurs recommandées
(entre 5,5 % et 7 %). Deuxieémement, il apparait une incohérence dans l'intensité d’émission
du rayon 7 obtenue a la suite de nos mesures, I, = 0,082 (4) %. En effet, pour une transition
isomérique unique (P, = 100 %), les intensités d’émission des photons sont directement liées
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aux coefficients de conversions totaux, ar , et partiels, ax (voir chapitre 1) :

077¢

[XK: 1—|—0szva (624)
1

L, = P 6.25

Y 1+aT Y ( )

Par conséquent, pour une pure transition E3, I, = 0,071 (1) %, et 'intensité d’émission
diminue avec mélange de la transition M4, puisque le coefficient de conversion total augmente
(tableau 6.5). Ce résultat incohérent peut étre expliqué par la faible statistique de comptage
sous le pic d’absorption totale du rayonnement -y et la forte incertitude relative associée (environ
5 %). Ensuite, un rapport de mélange de la transition correspondant & la mesure de l'intensité
d’émission des rayons X a été calculé : E3 + %M4. Un nouveau jeu de données de coefficients
de conversion est ainsi obtenu pour recalculer le rendement de détection des mesures RCTD.
Toutefois, il apparait que la mesure de l'activité est quasiment indépendante du rapport de
mélange. Effectivement, la différence entre les deux jeux de données est tres faible et peut étre
négligée. Ainsi, l'itération s’arréte des le premier essai et les intensités d’émission XK présen-
tées dans le tableau 6.12 sont donc les résultats définitifs de cette étude. Le tableau 6.13 et la
figure 6.24 résument les valeurs expérimentales obtenues lors de ces travaux et les comparent
avec d’autres valeurs expérimentales trouvées dans la littérature. En premier, on peut observer
que les mesures d’intensités les plus récentes ont été effectuées il y a plus de vingt ans et la
majorité d’entre elles datent des années 1960-70. Les mesures sont également dispersées et la
plupart ne sont pas compatibles compte-tenu de leurs incertitudes. Les valeurs obtenues dans
ce travail sont en bon accord avec celles de Vaninbroukx et Zehner (1981) ainsi qu’avec celles
de Grunditz (1969) mais pas avec celles de Perolat (1976) et Schotzig (1994). Il est a noter
que Vaninbroukx et Zehner (1981) et Perolat (1976) ont tous les deux mesuré les intensités
d’émission XK avec des conditions tres similaires, ¢’est-a-dire que le '™ Rh a été séparé d’'une
source de '®Pd, que lactivité a été mesurée par scintillation liquide et que la mesure des
rayons X a été effectuée avec soit un compteur proportionnel sous pression (Perolat) soit un
détecteur Si(Li) (Vaninbroukx), mais les résultats obtenus sont tres différents et incompatibles
entre eux. Schotzig (1994) a calculé les intensités d’émission X a partir de la désintégration de
1%Ru, dont le schéma est trés complexe, donc beaucoup de corrections ont été prises en compte.

Selon cette premiere expérience, il apparailt que l'intensité d’émission v est incompatible
avec celles des rayons X et la multipolarité de la transition . Par conséquent, une nouvelle
série de mesures a partir d’une source de '®Pd de trés haute activité a été planifiée dans le but
de mesurer avec plus de précision l'intensité d’émission du rayon v et de fournir des mesures
additionnelles de celles des rayons X, mais avec une approche expérimentale complémentaire a
cette étude.

6.3.3 Mesures a partir d’une source de '"Pd

Comme cela a été dit précédemment, '*>Pd se désintegre trés majoritairement vers '“"Rh
par capture électronique. Des mesures complémentaires a celles effectuées par irradiation d’un
échantillon de rhodium sont indispensables pour apporter une réponse quant au schéma de dés-
intégration de '"Rh. Le palladium-103 est treés utilisé dans le domaine médical, notamment
pour le traitement du cancer de la prostate, mais peu en France. Cependant, il est possible de
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Intensités Incertitude

Auteurs d’émission (%) absolue
Brosesti (1967) [97] 7,00 0,35
Vuorinen (1967) [98] 7,70 0,65
Grunditz et al. [99] (1969) 8,4 0,7
Ing and Cross
(1973) [100] 7,03 0,44
Santry and Butler
(1974) [101] 6,97 0,28
Crock et al. (1975) [102] 6,76 0,15
Perolat et al. (1976) [103] 7,53 0,22
Vaninbroukx and Zehner
(1981) [104] 843 0,13
Schéstzig (1994) [105] 7,66 0,14
Mesures LNHB (2017) 8,48 0,18

Tableau 6.13 — Résultats des mesures des intensités d’émission XK de '™™Rh comparés avec
les résultats publiés
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FIGURE 6.24 — Comparaison des valeurs expérimentales des intensités d’émission XK du '™ Rh

s’en procurer aux Etats-Unis ou au Canada. Une premiere demande a été effectuée aupres de
Eckert & Ziegler, qui avait fourni une source de '*®Pd au LNHB pour de précédentes mesures.
Cet approvisionnement n’étant plus possible, une demande a été effectuée aupres de Nordion,
entreprise canadienne dans le domaine de la médecine nucléaire. Cependant, étant fournisseur
d’hopitaux, Nordion ne livre des sources qu’avec des activités minimum de 37 GBq. Dispo-
sant d’une activité trés importante, pour les mesures de '“™Rh l'activité nécessaire étant de
quelques dizaines de MBq, des mesures sur les intensité des émissions v de '*Pd ont également
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été programmeées, ainsi que la mesure de la période des deux éléments.

Données

Une description détaillée des données caractérisant '™Rh a été fournie dans le para-
graphe 6.3.2. Sa période a été peu mesurée et les mesures sont anciennes (voir tableau 6.14);
la valeur actuelle résulte de la moyenne pondérée de seulement quatre des derniers résultats.

Période du

Auteurs 103m R Incertitude
(minutes) absolue
Jones (1957) [106] 57,5 05
Day (1963) [107] 57.0 0,7
Brisbois (1964) 57,0 0,5
Vuorinen (1967) [98] 56,6 0,4
Abrams (1967) [108] 56 1
Ishimori (1969) 56,6 0,6
Giinther (1973) [109] 56,116 0,009
Santry (1974) [101] 56,3 0,6
Lagoutine (1978) [110] 56,112 0,028
Vaninbroukx (1981) [111] 56,114 0,010
Walz (1983) [112] 56,115

Tableau 6.14 — Mesures de la période radioactive de '®™Rh précédemment publiées

Le cas de '®Pd est un peu plus complexe. Les valeurs d’intensités des émission X résultent de
la tentative de I'équilibrage du schéma de désintégration a partir des mesures des émissions 7 et
plus particulierement de I’émission principale dont ’énergie est 357 keV environ. Cette émission
étant théoriquement tres faible (aux alentours de 0,025 %), les autres résultats reposent sur la
mesure de son intensité relativement & celles des rayons XK émis par '’Pd (voir tableau 6.15).

Intensité .
. Incertitude
Auteurs relative I, /Ix absolue
(107%)
Rietjens (1954) [113] 7,2 0,8
Saraf (1955) [114] 8,3 1,3
Avignon (1955) [115] 21 4
Grunditz (1969) [99] 8,5 0,7
Macias (1976) [116] 2,99 0,09
Newton - Harwell
(1978) [117] 3,24 0,07
Newton - Livermore
(1978) [117] 3,01 0.1
Bazhenov (1985) [118] 3,27 0,03

Tableau 6.15 — Intensité relative de v & 357 keV par rapport aux rayons XK de '%Pd

Ces valeurs sont tres éparses et seulement quatre ont été retenues, ce qui donne une in-
tensité relative moyenne de 3,192 (78).1072. En multipliant par I'intensité absolue d’émission
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XK, le résultat est l'intensité absolue du . Les intensités d’émission des rayons XK de '*Pd
ont également fait 1'objet de mesures, mais elles sont peu nombreuses et peu précises (voir
tableau 6.16).

Auteurs Intensrfes Ixk Incertitude
mesurées (%) absolue
Rietjens (1954) [113] 83 4
Grunditz (1969) [99] 72 5
Macias (1976) [116] 79,85 5,4
Bazhenov (1985) [118] 74 1

Tableau 6.16 — Intensité des rayons XK de '*Pd

Ainsi, les intensités d’émission XK actuelles ne résultent pas de mesures mais du calcul a
partir des probabilités de capture et de conversion interne, soit Ixx = 0,7702 (28). L’intensité
absolue de I’émission v de 357 keV du '®Pd a ainsi été obtenue & partir du produit de I'intensité
relative moyenne par celle des rayons XK, ce qui donne une valeur de I, = 0,0246. Les intensités
des autres émissions v ont fait 'objet d’une seule mesure expérimentale. La période de '*Pd
a fait I'objet de mesures fournissant des résultats tres précis, voir tableau 6.17. L’activité de
la solution recue étant tres intense, il y a 'opportunité de fabriquer de nombreuses sources
radioactives pour pouvoir effectuer des mesures sur '™ Rh mais aussi sur *’Pd. Les mesures
effectuées sur ce dernier pourraient étre profitables a une nouvelle évaluation, celui-ci ne figurant
pas dans la table des données recommandées du fait notamment de son schéma qui n’est pas

équilibré.
Auteurs lolzériodfe du Incertitude
Pd (jours) absolue
Meinke (1953) [119] 17 04
Rietjens (1954) [113] 17,5 0,5
Panontin (1968) [120] 16,9 0,1
Grunditz (1969) [99] 18,4 0,5
Czock (1975) [121] 16,961 0,007
Czock (1975) [121] 16,940 0,016
Czock (1975) [121] 16,936 0,012
Vaninbroukx (1981) [111] 16,991 0,009
Popov (2003) [122] 16,8 0,6

Tableau 6.17 — Période radioactive de **Pd

Source de '®Pd

La source de '"Pd commandée aupres de Nordion se présente sous forme liquide. Il s’agit de
chlorure de palladium dilué dans une solution d’hydroxyde d’ammonium, dont le pH est compris
entre 7 et 11. La source a été livrée avec une activité volumique d’environ 48 GBq.mL™! et un
taux de radio-impuretés inférieur a 0,02 %. Apres réception de la source au LNHB, une premiére
dilution a été effectuée pour diminuer son activité massique. Puis un petit prélevement a été
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opéré sur la solution et versé dans un tube « RIA » dans le but d’effectuer une spectrométrie .
En effet, une demande aupres de Nordion a été envoyée pour connaitre les éventuelles impuretés
radioactives dans la solution, mais la réponse est restée négative. Une mesure pour s’assurer de la
présence ou non d’impuretés radioactives ainsi que leur activité est donc nécessaire. Une fraction
de la source de 'Pd, dont lactivité a été estimée a 450 kBq a été placée sur un spectrometre
~. Le taux d’impuretés est indiqué comme inférieur & 0,02 %, ce qui fait une activité maximale
de 90 Bq, soit une activité tres faible mais toujours supérieure a la limite de détection. La
source a donc été placée au plus pres du détecteur. Aucune présence de radionucléides autres
que 'PPd et '®™Rh n’a été observée.

Séparation palladium/rhodium

Le palladium-103 se désintegre vers les niveaux excités du rhodium-103 par capture élec-
tronique (voir figure 6.13, paragraphe 6.3.1), trés majoritairement vers '%*”Rh. Ainsi, lors de
la relaxation atomique suivant la capture électronique, les rayons X émis sont ceux du rho-
dium, d’énergies identiques & ceux de '®™Rh. Compte tenu des périodes relatives, la période
de '%Pd (= 17 j) étant bien supérieure & celle du """ Rh (= 56 min), les deux radionucléides
sont ainsi & 1’équilibre au bout de 10 périodes du ™Rk, soit un peu plus de 9 h. La source
de palladium est a 1’équilibre séculaire des la réception au laboratoire. Pour pouvoir mesurer
les rayons X lors de la désintégration du "R, il est nécessaire de le séparer de '®*Pd pour
réduire autant que possible la contribution de ce dernier dans les émissions XK caractéristiques
du rhodium, d’autant que la valeur des intensités concernant celui-ci ne sont pas sures. De plus,
pour les mesures en scintillation liquide, il est également nécessaire de limiter au maximum la
contribution de '®*Pd, du fait de ses interférences.
Afin de permettre de reproduire les mesures sur '""Rh, la solution envisagée a été de réaliser
un générateur de '™ Rh en fixant '"Pd sur une colonne de résine échangeuse d’ions. En effet,
la chromatographie gravitationnelle sur colonne ouverte est une méthode simple, peu cofiteuse
a mettre en ceuvre et transposable en boite a gants si nécessaire. Il convient de choisir la résine
qui permet, dans des conditions chimiques & définir, de retenir '*Pd sans que, idéalement,
193mRh soit retenu.
Le choix de la résine adéquate s’est fait en fonction de la réactivité chimique des deux éléments
a séparer, qui font tous les deux partie de la famille des platinoides. Ils ont la propriété de
former des complexes anioniques stables en milieu chlorhydrique concentré. Par conséquent,
ils peuvent potentiellement étre séparés par résine anionique. La résine utilisée est ’'AG1-X8
qui est une résine échangeuse d’anions : les ions chlorure maintenus dans la résine par action
électrostatique peuvent étre échangés dans la solution au contact de la résine.
L’établissement du protocole de séparation a consisté a trouver le meilleur compromis entre
une bonne fixation de '»*Pd et une rétention faible de '*”Rh en ajustant la taille des grains
de la résine et le milieu chimique de rétention/élution. En parallele, une fois les conditions de
séparation établies, la fraction d’'intérét a été identifiée, c’est-a-dire celle qui contient I'activité
massique maximale en """ Rh. Parmi les deux granulométries de la résine qui ont été testées,
c’est la plus fine qui est la plus performante pour la séparation.
Les courbes de la figure 6.25 représentent 1’évolution des coefficients de partage de divers élé-
ments chimiques en fonction de la concentration en acide chlorhydrique (a gauche) et nitrique
(a droite) exprimés en mole.L 1.

Le coefficient de partage (k’) d'un élément est le rapport de sa concentration fixée sur la
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FIGURE 6.25 — Evolution des coefficients de partage des platinoides en fonction de la concen-
tration en acide chlorhydrique (a gauche) et nitrique (& droite) en mole/L

résine par sa concentration en solution dans I’éluant. Plus il est élevé, plus I’élément est retenu.
Le coefficient de partage du palladium doit de fait étre le plus élevé possible par rapport a celui
du rhodium pour un milieu chimique donné. L’étude des courbes de rétention de la résine en
milieu chlorhydrique et nitrique a permis de sélectionner trois milieux de fixation/élution pour
la séparation. Parmi les deux acides présentés, 'acide nitrique n’a pas été retenu car, quelle
que soit sa concentration, il fixe moins bien le palladium que le milieu chlorhydrique et il est
plus dense et coloré. Les trois concentrations en HCI testées sont :

— HCI1 7 mol.L=! pour se placer dans des conditions ot le rhodium est supposé ne pas étre
retenu par la résine. Cependant, la masse volumique de l'acide a cette concentration la
dépasse 1,1 g¢.mL~!. Dans ces conditions, k’py(HCI 7M) < 200, la quantité de palladium
éluée dans la solution pourrait étre de 'ordre de quelques pour mille.

— HCI 1 mol.L=! pour avoir une fixation maximale du palladium mais ce sont aussi les
conditions de rétention maximale du rhodium (pour la stabilité des especes complexées
en solution, on choisit de ne pas se placer a des concentrations diluées en acide chlorhy-
drique). Dans ces conditions, k’ps(HCl 1M) & 2500 contre environ 25 pour le rhodium.
La quantité de rhodium élué attendue en solution serait toutefois inférieure a 5 % de
I’activité fixée sur la colonne.

— HCI 3 mol.L~! qui est un compromis entre les deux situations précédentes permettant
de perdre moins de rhodium qu’a plus basse acidité. La quantité de palladium co-éluée

ne devrait cependant pas dépasser le pour mille.

Ces tendances doivent étre vérifiées expérimentalement car elles ne sont que relatives aux
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conditions expérimentales, les proportions évoquées varient notamment en fonction de la gra-
nulométrie de la résine. Une fois la séparation mise au point et la solution de 103Pd/ 103mRh
fixée sur la colonne, il est possible de procéder & une élution au cours de laquelle seul '™ Rh
est recueilli. Deux semaines ont été dédiées aux essais de séparation en utilisant les trois diffé-
rents milieux de concentration HCI sur différentes fractions d’élution pour chaque milieu, afin
d’identifier la fraction d’élution d’intérét. Le processus d’élution a une certaine dynamique et
la fixation varie au cours de celui-ci, I’élution est donc séparée en plusieurs fractions qui dé-
crochent plus ou moins de '®™Rh tandis que le '®Pd reste fixé sur la résine. Les mesures
des différentes fractions ont été effectuées en spectrométrie ainsi qu’en scintillation liquide afin

d’identifier celle qui présente lactivité massique la plus élevée en '*™Rh et un pourcentage de
1%3Pd le plus bas possible (voir figure 6.26).

1 Colonne commerciale 2 mL AG1X8
200 MBq HCI 3M
20 0,010%

18 s Rh-103m  —@—9% Pd/Rh
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0,006%
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FIGURE 6.26 — Activité massique du '®™Rbh et concentration en activité du '*Pd en fonction
de la fraction de I’élution

Pour une élution, entre 5 et 10 mL de I’éluant (HCI 1, 3 ou 7 mol.L™! et 10 ug.g™! de
rhodium stable) sont versés dans le réservoir de la résine échangeuse, et des fractions sont
recueillies tous les 1-1,5 mL pour les mesures. Le milieu finalement retenu pour effectuer les
mesures de '""Rh est HC] 3M. L’acide chlorhydrique 7M & l'avantage de retenir trés peu de
103mRh, mais de grandes quantités de '*Pd ont été observées sur toutes les fractions durant les
mesures. Quant au milieu HCI 1M, il retient trés bien '®*Pd, en revanche, '%*™Rh reste accroché
dans la résine en trop grande proportion, les sources ainsi fabriquées présentent de trop faibles
activités du radionucléide. L’acide chlorhydrique 3M est un excellent compromis entre les deux
autres milieux, il permet d’obtenir I'activité massique en '*"Rh suffisante recherchée pour les
mesures (environ 20 MBq.g™!) et '*Pd est trés peu présent : environ 0,001 % de concentration
en activité par rapport a ‘**"Rh.

D’apres les essais de mise au point et les différentes manipulations quantitatives réalisées, la
fraction la plus active passée sur la colonne, se situe entre 6 et 7,5 mL. A partir de cette
fraction (15-20 MBq.g™!), un petit volume (10 uL) est recueilli pour analyser les impuretés
(essentiellement la proportion de 'Pd co-8luée) et la solution est utilisée d'une part pour
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préparer deux sources « ponctuelles » sur du Mylar® ainsi que pour remplir (environ 0,5 mL)
un conteneur muni d’une fenétre fine et, d’autre part, pour réaliser une dilution quantitative
afin de fabriquer une solution fille diluée (vers 0,5-1 MBq.g™!) pour les mesures primaires en
scintillation liquide. Une premiere série de mesures a été réalisée fin 2017, cependant, suite a
une erreur informatique durant les mesures, les acquisitions en spectrométrie n’ont pas pu étre
exploitées et une nouvelle série de mesures a été programmeée en janvier 2018.

Or, entre le moment ot la source de '®Pd a été fabriquée au Canada et le moment ot les
nouvelles sources ont pu étre préparées, entre 5 et 6 périodes de '“*Pd se sont écoulées. Apres
ce délai, la solution mere de 'Pd n’était plus limpide et un dépdt tres actif se trouvait au
fond du flacon. Il a été nécessaire de remettre en solution ce dépot car, sans celui-ci, la solution
était environ 50 fois moins active qu’initialement. Plusieurs méthodes ont été testées, avec la
contrainte du travail en boites a gants. Une dissolution a 1’eau régale a été tentée, mais sans
succes. Ensuite, il a été procédé a un ajout de peroxyde d’hydrogene (eau oxygénée) tout en
chauffant le mélange, et cette fois-ci le dépot observé redevint en solution. Une nouvelle dilution
a été nécessaire afin de se replacer dans un milieu chimique proche du milieu de fixation de
13Pd sur la résine. La solution homogéne obtenue présentait toutefois une couleur orange
intense, attribuée aux complexes de palladium avec les ions chlorure. Ce parametre peut donc
permettre de visualiser la fixation du palladium sur la résine. La figure 6.27 montre la coloration
de la résine en fonction de la quantité de palladium fixée. Des conditions d’élution de la nouvelle
source de '®Pd ont été optimisées pour permettre de réaliser des mesures en scintillation liquide
sur une solution incolore, non quenchée. Pour cette seconde série de mesures, un conteneur en
plexiglas a été préparé pour les mesures sur le spectrometre X, six sources ponctuelles pour des
mesures complémentaires sur des spectrometres 7 et sur un détecteur en silicium (SDD) ont
6té réalisées afin de mesurer les intensités des raies XL du '™Rh ainsi que cing sources de
scintillation liquide pour la mesure primaire d’activité de la source.

FIGURE 6.27 — Colonne de séparation palladium/rhodium
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Mesures en scintillation liquide

Apres la dissolution, une goutte de la source radioactive a été mélangée avec un liquide
scintillant commercial (Ultima Gold AB) ; I’éventuel probléme de quenching di a la couleur de
la source n’est pas rencontré dans ce cas puisque la source de '"Pd mélangée a I’acide chlor-
hydrique est incolore. Cing sources contenant environ 10 mg de solution diluée dans 10 mL de
scintillateur ont été préparées dans un flacon en verre. Comme pour les mesures a partir de
l’activation du rhodium, c’est la méthode RCTD qui a été utilisée pour les mesures d’activité.
S’agissant également de la décroissance de """ Rh, c’est le modele simplifié KLM pour le calcul
des probabilités des chemins de réarrangement électronique qui a été employé, modele suffisant
dans le cas présent. L’énergie des rayonnements ionisants transférée au cocktail de scintillation
liquide est obtenue en utilisant les mémes hypotheses :

1 Les électrons de conversion et Auger sont totalement absorbés par le cocktail ;
2 Les rayons XL sont totalement absorbés par le cocktail par interaction photoélectrique;

3 Les rayons XK interagissent avec le cocktail par effet Compton et photoélectrique. L’éner-
gie transférée au cocktail est calculée en utilisant le code de simulation Monte Carlo
PENELOPE.

Mesures par spectrométrie de photons

Les mesures du conteneur en plexiglas, contenant la solution liquide de '™™Rh séparée,
ont été effectuées sur le détecteur GENIX, avec le support de source positionné au cran n°7,
la position d’étalonnage. Les intensités d’émissions XK sont déterminées a partir de la for-
mule 6.23. Pour des raisons identiques, le temps d’acquisition a été fixé a 7200 s, afin d’obtenir
une incertitude sur la statistique de comptage inférieure a 1 %, tout en évitant une correction
de décroissance trop importante. Le facteur de transfert de géométrie a été déterminé a partir
de simulations effectuées sur PENELOPE, pour un volume de source radioactive identique a
celui de la source liquide de ™" Rh. La source radioactive ayant été diluée pour les mesures en
scintillation liquide, un coefficient de dilution est appliqué pour corriger la valeur d’activité.
Dans le méme temps, une mesure quantitative de '**Pd a été effectuée, une activité de 5 Bq
a été déterminée dans la source, soit moins de 0,1 % de P’activité en '®*"Rh. Cela ne nécessite
pas de correction sur la mesure d’activité ou en spectrométrie X.

Résultats sur les intensités d’émission photonique

Le schéma du '®™Rh est trés mal connu et le radionucléide ne fait pas partie de la table des
données recommandées, et ce principalement a cause de la méconnaissance de la multipolarité
de la transition. Il n’y a donc pas de données d’intensités d’émission électronique et photonique
disponibles pour le calcul du rendement de détection en scintillation liquide. Toutefois, comme
expliqué dans la partie 6.3.2 pour les mesures par activation, différents jeux de données ont été
calculés pour différentes multipolarités. Le rendement avait été calculé par une moyenne entre
ces jeux puisque la multipolarité de la transition n’a que peu d’influence. N’ayant pas levé le
doute sur cette multipolarité lors de la premiere mesure, ce sont les mémes valeurs qui ont été
utilisées dans le cas présent, qui sont rappelées dans le tableau 6.18.

197



Electrons (pour

Photons

Energie (keV) 100 désint.) Energie (keV) (E)iour 100
ésint.)
ear 1,7-30 78,6 (5) XL 2,3702 - 3,3663 4,08 (9)
CAK
KLL 16,286 - 17,097 XKarg 20,074 2,25 (6)
KLX 19,138 - 20,214 1,86 (8) XKooy 20,216 4,27 (9)
KXY 21,966 - 23,215
eCrr 16,536 - 39,754 99,912 (1358) XK' B 22,699 - 22,914 1,161 (35)
eCr 16,536 (6) 9,73 (26) XK' By,  23,173-23217 0,190 (9)
eCr, 36,344 - 36,752 73,1 (13)
eCr 39,129 - 39,449 14,90 (29)
eCny 39,675 - 39,754 2,182 (43)

Tableau 6.18 — Energies et intensités des émissions électroniques et X pour la désintégration de
103m
Rh

Les résultats de la mesure d’activité en scintillation liquide et leurs incertitudes sont pré-
sentés dans le tableau 6.19. L’activité utilisée pour la mesure d’intensité est la valeur moyenne de
I’activité des cinq sources. On obtient ainsi activité spécifique moyenne : Agj, = 263,9 (9) kBq.g™*.
L’incertitude relative sur le rendement de détection est 0,26 % (tableau 6.19). En considérant
les autres composantes de l'incertitude, la pesée des sources (0,10 %), les parametres de la
méthode Monte Carlo (0,15 %) et le temps actif (0,10 %), Uincertitude-type composée relative
sur lactivité spécifique de la solution est de 0,33 %.

Source 1 2 3 4 5 Moyenne
Tawcde 760 403 760 313 755 658 757 949 758885
comptage(s~t.g™t)
Rendement de 0,9462 0,9462 0,9462 0,9462 0,9462
détection
Ecart-type 0,0014 0,0014 0,0014 0,0014 0,0014
A (Bq.g™!) 803 638,766 803 543,648 798 623,970 801 045,234 802 034,454 801 777,214
Ecart-type 2 069,455
Ecart relatif uA 0,26 %

Tableau 6.19 — Résultats des mesures d’activité de '®*"Rh en scintillation liquide, rapportées
a 10h30 UTC

Pour les mesures en spectrométrie, les facteurs de transfert de rendement pour les raies
Ka, KS et v sont présentés dans le tableau 6.20 avec les incertitudes associées. Ces facteurs
ont des valeurs élevées et ont donc une influence significative sur les intensités d’émission.
Leur incertitude est la source principale d’incertitude sur les résultats finaux des intensités
d’émission.

Les résultats sur la mesure des intensités d’émission et leurs incertitudes sont présentés dans
le tableau 6.21. Les nouveaux résultats présentent un écart relatif de 11,7 % avec les mesures
par activation d’un échantillon de rhodium. Suite a de nombreuses vérifications concernant
I’ensemble des parametres des mesures en scintillation liquide et en spectrométrie de photons,
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Fnergie (keV) Facteurs de transfert Incertitude Incertitude

de rendement absolue (k=1) relative
Ka : 20,167 1,643 0,025 1,51 %
K@ : 22,781 1,466 0,021 1,45 %
v : 39,756 1,185 0,016 1,33 %

Tableau 6.20 — Facteurs de transfert de rendement d’une géométrie en source ponctuelle a la
géométrie de la source de '™Rh, obtenus par simulation Monte Carlo

aucun élément ne permet d’expliquer cet écart dans les résultats. Seul un biais dans le facteur
de dilution pourrait en étre ’origine, mais il n’a pu étre établi.

Incertitude

Emission d’éﬁti;):iziﬁé(s%) abSOh(l;)(kzl) Inf;rat;ityede
X Ka 6,227 0121 1,94 %
X KB 1,261 0,024 1,89 %
X Kyor 7,488 0,123 1,64 %

v 0,0659 0,0012 1,88 %

Tableau 6.21 — Intensités d’émission des photons lors de la décroissance du ***"Rh

Toutefois, les conditions de mesures de meilleure qualité, notamment des facteurs de trans-
fert de rendement bien plus faibles, et la meilleure connaissance de la nature de la source,
conduisent a estimer que les résultats obtenus avec cette deuxieme approche sont plus fiables.
Il existe un autre élément permettant de conforter cette hypothese : les intensités d’émission des
rayons XK et v ont été mesurées sur un spectrometre v a partir de I'une des sources ponctuelles
fabriquée consécutivement a la séparation Pd/Rh, en méme temps que le conteneur plexiglas.
Dans ce cas, aucun calcul de transfert de rendement n’est nécessaire puisque les mesures sont
effectuées dans les conditions de I’étalonnage du détecteur. Les résultats donnent une intensité
de 7,27 (26) % pour les rayons XK et 0,067 (2) % pour le 7, compatibles avec les résultats
obtenus avec GENIX. La figure 6.28 présente les nouveaux résultats comparé aux précédentes
mesures.

6.4 Mesures supplémentaires

Bénéficiant d’une source de tres haute activité, il est possible de faire des mesures supplé-
mentaires sur des données de '™Rh mais également de 'Pd. Dans le cas de '™Rh, en
plus des intensités des rayons XK, une mesure de celles des rayons XL a été effectuée sur un
détecteur SDD ainsi qu’une mesure de sa période radioactive. Pour le '®*Pd, les intensités des
rayons XK ont été mesurées, de méme que celles de certaines des émissions v, ainsi que sa
période radioactive.

6.4.1 Périodes radioactives

Les données sur les périodes de '®"Rh et '®Pd ont été présentées précédemment. Leur
valeur respective disponible sur Laraweb [51], provient d’un nombre restreint de mesures dont
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FIGURE 6.28 — Comparaison des valeurs expérimentales des intensités d’émission XK du '®*™Rh

seulement quatre (dans les deux cas) ont été retenues pour 1’évaluation de la période. Des valeurs
supplémentaires de périodes permettraient d’asseoir celles retenues pour les évaluations. Une
série d'une centaine de mesures a été effectuée pour chaque radionucléide, sur un temps total
d’acquisition équivalent & quatre périodes de '“™Rh et & approximativement trois périodes
de '®Pd, soit 4 heures pour le premier et 49 jours pour le second. Ces mesures de période
ont également été effectuées en scintillation liquide, et ’ensemble des résultats ont ensuite été
comparés.

Période de '"Rh

La mesure a été effectuée sur un prélevement de la solution purifiée, conditionnée dans un
tube RIA qui a été installé a 20 cm de la fenétre d'un détecteur au germanium hyper pur,
utilisé pour la spectrométrie gamma. La source de '®™Rh fabriquée pour la mesure de période
étant tres active, elle a été éloignée du détecteur afin de limiter au mieux le temps mort lors des
acquisitions. Une série de 120 acquisitions de 120 secondes (en temps actif) a été enregistrée.
L’activité de la source diminuant au cours de la série de mesures, le temps mort maximum était
de 12,1 % pour la premiere mesure et 0,6 % pour la derniere, correspondant a un temps réel
variant de 136,5 s a 120,7 s.

S’agissant d’une mesure relative, la surface nette du doublet XK a été simplement déterminée
a partir des contenus bruts de la région d’intérét, avec une soustraction d’une fonction linéaire
s’appuyant sur les canaux externes. Cette valeur est corrigée de la décroissance pendant la
mesure, en tenant compte du temps réel d’acquisition qui diminue au fur et a mesure, soit
une correction allant de 1,41 % a 1,25 %. Les comptages ainsi corrigés représentent de 3,3.10°
a 1,5.10* événements, et sont donc affectés d'une incertitude relative maximum de 0,82 %.
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Ces valeurs ont été ajustées avec une fonction exponentielle décroissante, utilisant le critere
d’ajustement de Marquardt-Levenberg, disponible sous Origin. Le résultat est présenté sur la
figure 6.29 et sur le tableau 6.22. Le résultat final obtenu, avec une incertitude-type relative
de 0,093 %, est 56,133 (52) minutes, soit un écart relatif de 0,03 % avec la valeur indiquée sur
Laraweb [51].

Des mesures ont également été effectuées en scintillation liquide, le résultat obtenu avec une
incertitude-type relative de 0,021 % est 56,124 (12) minutes. Soit un écart relatif de 0,02 %
avec la valeur obtenue en spectrométrie X et avec celle indiquée sur Laraweb [51]. Ces mesures
sont parfaitement compatibles compte-tenu des incertitudes.
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FIGURE 6.29 — Suivi de la période de '™ Rh : comptage net sous les pics d’absorption totale des
XK en fonction du temps (points) et fonction d’ajustement selon I’algorithme de Marquardt-
Levenberg (courbe rouge)

Nombre de points

e piode il T e
P ajustés &

3367,95867 56,133 120 Marquardt-Levenberg
3367,95867 56,133 120 Orthotgonal distance
3378,10975 56,302 50 Marquardt-Levenberg

Tableau 6.22 — Intensités d’émission des photons lors de la décroissance de ***"Rh

Période du '®Pd

Pour le palladium-103, la mesure a été effectuée sur un prélevement de la solution initiale,
conditionné dans un tube RIA qui a été installé a 5 cm environ de la fenétre d’un détecteur
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GeHP. La distance a été choisie dans le but d’obtenir un bon compromis entre la conservation
de la statistique de comptage au cours des 50 jours de mesure et la limitation de la correction
des coincidences. Une série de mesures de 121 acquisitions de 35 000 secondes (en temps actif) a
été enregistrée. L’activité de la source diminuant au cours de la série de mesures, le temps mort
maximum était de 1,21 % pour la premiere mesure et 0,27 % pour la derniére, correspondant
a un temps réel variant de 35 457 s a 35 095 s.

La mesure est effectuée sur la surface nette du pic principal, a 357 keV, déterminée a partir des
contenus bruts de la région d’intérét, avec une soustraction d’une fonction linéaire s’appuyant
sur les canaux externes. Cette valeur est corrigée de la décroissance pendant la mesure, en tenant
compte du temps réel d’acquisition, soit une correction de 0,84 % a 0,83 %. Les comptages ainsi
corrigés représentent de 1,6.10° & 2,2.10°% événements, et sont donc affectés d'une incertitude
relative maximum de 0,2 %. Comme dans le cas précédent, les valeurs ont été ajustées avec une
fonction exponentielle décroissante. Le résultat est présenté sur la figure 6.30 et conduit a une
valeur de période, avec une incertitude-type relative de 0,34 %, de 17,106 (58) jours, soit un
écart relatif de 0,84 % avec la valeur indiquée sur Laraweb [51].
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FIGURE 6.30 — Suivi de la période de '®Pd : Comptage net sous le pic d’absorption totale a
357 keV en fonction du temps (points) et fonction d’ajustement selon ’algorithme de Marquardt-
Levenberg (courbe rouge)

6.4.2 Résultats supplémentaires sur les intensités d’émission

La problématique concernant les intensités d’émissions XK et v de '®Pd a été présentée
dans le paragraphe « données » dans la partie 6.3.3. Seule I’émission v a 357 keV a fait 'objet de
mesures par le passé, les intensités des autres émissions ont été déterminées a partir des travaux
théoriques sur les différentes multipolarités des transitions et les coefficients de conversion
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interne. Dans le cas des rayons X, les intensités d’émission proviennent du calcul théorique a
partir des schémas de désintégration de 'Pd et de '"Rh, puisqu'une partie de 1’émission
des rayons X du premier provient de la désintégration du second. Ainsi, afin d’améliorer la
connaissance des émissions de photons de '*Pd et de son schéma de désintégration, des mesures
sur un spectrometre v ont été effectuées pour déterminer les intensités des émissions X et ~
les plus intenses. Des mesures sur des intensités d’émissions XL de '®"Rh ont également été
effectuées, permettant également d’apporter plus de précisions sur le schéma de désintégration.

Intensités des émissions XK de '®Pd

L’intensité d’émission XK mentionnée dans I’évaluation actuelle (voir le paragraphe concer-
nant les données) est : Ixx = 77,02 (28) %. Ce résultat provient d'un calcul a partir des
probabilités de capture électronique et de transition ainsi que des coefficients de conversion
interne des différentes transitions y. Comme cela a été présenté dans la partie 6.1.5 :

[XK = WK NK (626)

Ou ng est le nombre de vacances dans la couche K, qui est défini par la formule suivante
(voir chapitre 1) :

(0%
n =3 PP+ 3 Py fat (6.27)

Dans le cas de '™Pd, il y a trois voies de désintégration par capture électronique dans la
couche K, et les données sont les suivantes :

1¢re : P. = 0,000 248 (8) et Px = 0,8388 (16);
2nde - P_ = 0,000 004 4 (11) et Px = 0,8471 (15);
3eme P, =0,999 (1) et Px = 0,8584 (14).

En ce qui concerne la conversion interne des transitions -, il y a de nombreuses possibilités.
Mais pour U'exemple du calcul, seules trois sont retenues : la principale a 40 keV (***"Rh),
I’émission a 62 keV et celle a 357 keV, les autres sont tout a fait négligeables. Les données sur
ces transitions sont :

187¢ 39,753 keV : P, = 0,999 536 (70484), ax = 135 (6) et oy = 1431 (71);
mde 62 756 keV : P, = 0,000 018 (5), o = 1,140 (34) et o, = 1,311 (99) ;
3tme 357 45 keV : P, = 0,000 250 (6), ax = 0,01362 (41) et oy = 0,0158 (5).

L’utilisation de ces données pour calculer le nombre de vacances dans la couche K, donne
x = 0,95202. Comme '®Pd descend sur le rhodium, le rendement de fluorescence est celui de
I’élément, soit wx = 0,809, ce qui conduit bien aux intensités XK citées : Ixx = 0,7702. Ce
calcul pose un premier probleme : dans le cas de I’émission v a 40 keV, les données utilisées
sont celles de la multipolarité E340,08%M4 et comme cela a été expliqué précédemment, cette
hypothese n’est pas exacte. De plus, les coefficients de conversion interne présentés ci-dessus
ont été calculés il y a une quinzaine d’années. En utilisant les informations sur les transitions,
a partir du code Brlcc on trouve des coefficients différents. Par exemple, pour la transition a
40 keV : ax = 144,3 (21) et oy = 1453 (21). Ainsi, pour le nombre de vacances et les intensités
d’émission respectivement, les valeurs sont : ng = 0,95698 et Ixx = 0,7742.
Une source ponctuelle, fabriquée au cours de la préparation de source de palladium, a été placée
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sur GENIX en position d’étalonnage, il n’y a ainsi pas de transfert de rendement a déterminer
puisque les mesures ont été effectuées dans les mémes conditions que celle de référence. Les
intensités d’émissions déterminées lors de ces mesures, a partir d’une valeur d’activité mesurée
par méthode RCTD, sont présentées dans le tableau 6.23. L’intensité d’émission XK totale
ainsi mesurée est 69,8 (10) % elle est inférieure d’environ 10 % aux valeurs calculées avec les
deux jeux de données mentionnés ci-dessus et n’est pas compatible compte tenu des incertitudes

associées.
. Intensités . .
Raies Incertitude Incertitude
She absolues .
d’émission DA absolue (k=1) relative
d’émission
X Ka 0,5799 0,0061 1,056 %
X Kp 0,1179 0,0012 1,05 %
X Kiot 0,6978 0,0104 1,49 %

Tableau 6.23 — Intensités d’émission XK mesurées pour la désintégration de '“Pd

Intensité des émissions v du '“*Pd

Les émissions 7 de '®Pd, hormis celle de 40 keV correspondant & '**"Rh, sont nombreuses
(voir tableau 6.24), mais seule I'intensité d’émission de la raie a 357 keV a fait 'objet de mesures
expérimentales. Les autres valeurs proviennent de calculs a partir des coefficients de conversion
interne et de 1’équilibrage du schéma de désintégration. Et comme cela a été expliqué, les
mesures du 357 keV sont relatives a celle des rayons X (I,/Ixx). La valeur absolue est obtenue
en multipliant la valeur moyenne de I, /I x, 3,192.1072, par la valeur de I x, qui a été calculée.
Ce qui donne : Iy = 0,024 584 8 %. La valeur qui a été retenue est Iy = 0,0246 (6) %.

Raies Energie (PSSEolllOSO
! (keV) Ic)iésint.)

0 30,753 (6)  0,0698 (35)
Yo 53,285 (15) 0,000 007 2 (20)
Va3 62,41 (3)  0,00078 (23)
5,3 241,88 (5) 0,000 000 49 (5)
V3,0 204,98 (2)  0,00297 (24)
Va1 317,72 (5) 0,000 0150 (19)
Yo 35745 (8)  0,0246 (6)
V5.2 44380 (2) 0,000 016 0 (12)
o1 497,080 (13)  0,00411 (11)

Tableau 6.24 — Données sur les émissions v de '®*Pd provenant de la derniére évaluation

Une source ponctuelle, provenant de la méme solution que celle mesurée sur le détecteur
GENIX pour la mesure des émissions XK, a été installée sur un spectrometre v dans sa géo-
métrie de référence. Ainsi, il n’est pas nécessaire de déterminer une correction de transfert de
rendement. Les intensités d’émissions v déterminées lors de ces mesures sont présentées dans
le tableau 6.25.
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Incertitudes-

. i Intensités (pour apports
Raies 7 E?I:\gfl)es 100 désir(ft).) retgl;’fvses Plimff /un
V2,1 53,285 (15) 0,000 042 1 (19) 4,6 % 5,85
74,3 62,41 (3) 0,001 044 (14) 1,4 % 1,34
75,3 241,88 (5) 0,000 040 0 (24) 6,0 % 82
73,0 294,98 (2) 0,003 45 (3) 0,9 % 1,16

V4,1 317,72 (5) — — —
V4,0 357,45 (8) 0,024 64 (16) 0,67 % 1,0018
V5,2 443,80 (2) - - -
V5,1 497,080 (13) 0,004 45 (4) 1,0 % 1,08

Tableau 6.25 — Mesure des intensités d’émission v de '"Pd effectuées sur un spectrometre

En dehors de la raie 74, les différences relatives entre les intensités d’émission mesurées
et celles provenant de la derniére évaluation sont supérieures & 10 %. Lors de la mesure des
rayons XK du '®Pd sur GENIX, les intensités des raies v de 40 et 62 keV ont également été
déterminées, les résultats sont présentés dans le tableau 6.26.

. Energie Intensite Incertitude
Raies v keV) (pour 100 relative
(ke désint.)
71,0 39,753 (6) 0,0629 (7) 1,09 %
Va3 62,41 (3)  0,00112 (3) 2,50 %

Tableau 6.26 — Mesures de deux intensités d’émission v de '**Pd sur GENIX

En premier lieu, il convient de remarquer que l'intensité du v de 40 keV mesurée a partir
de 'Pd est nettement plus faible que celle mesurée directement & partir de la désintégration
de '"™Rh. Deuxi¢mement, la mesure de I'intensité du 62 keV est tout & fait compatible avec
celle effectuée a partir du spectrometre ~, ce qui semble conforter les deux séries de résultats
d’autant plus que la mesure du v de 357 keV est tres proche de I'intensité d’émission provenant
de I’évaluation. En portant un regard plus précis sur les émissions des raies d’énergie de 62, 242
et 295 keV, il apparait qu’elles n’alimentent pas le premier état excité du rhodium (***"Rh),
comme il est possible de le voir sur la figure 6.31.

Or des intensités d’émission plus intenses ont été déterminées contre une intensité moins
importante dans le cas du 40 keV, 0,0629 (7) %. Ce dernier résultat est & comparer avec
I'intensité d’émission mesurée a partir de la source de '®™Rh, 0,0659 (12) %. Ces résultats
sembleraient indiquer que la probabilité de capture électronique vers le premier état excité
du rhodium est plus faible que prévue tandis que les probabilités vers les niveaux 3, 4 et 5
seraient plus importantes. Cette tendance s’avere étre corroborée par le résultat de la mesure
de Vintensité d’émission du 497 keV, qui est supérieure de 10 % a l'intensité de 1’évaluation.
Enfin, les résultats obtenus sur I’émission du v de 40 keV confortent également la mesure des
intensités XK et 7 lors de la désintégration de '™™Rh & partir de la mesure de palladium,
puisque la méme tendance est observée dans les deux séries de résultats.

205



+
B.£ 103
100 % o Pd 0
16,964 (10) d
¥ (%)
N o A
WSl
(keV) S& L 0,0041
536,838 SN Y o LoD 5
VoS 0,0268
P S :
ss7408 | | | NS & 4
& / 0,001
294,98 a s e 3
(4]
('\/
93,041 A AN e 2
1,11 ns - §’ J 99,9
56,114 min 22126 ( | 1
Stable 2 0
103 Rh Critéres de recherche
45 E1=24188+ 01 keV
Qg* = 543,1 keV E2 =294.98 + 0 1 keV
’ E3=6241+01keV

FIGURE 6.31 — Schéma de désintégration du **Pd

Influence de lintensités des émissions XL de “*"Rh

Les intensités des rayons XL des éléments de numéro atomique faible et intermédiaires font
rarement 'objet de mesures et il n’en existe aucune pour celles de ***"Rh. Théoriquement, les
intensités des rayons XL se calculent selon :

Ix, =wrng (6.28)

Ou Wy, est le rendement de fluorescence moyen de la couche L et ny, le nombre de vacances
dans la couche L, est déterminé ainsi :

()
np =S PP +Y P”TLat +ng Nk (6.29)

Ou Py, est la probabilité de capture dans la couche L, ici nulle car le '*™Rh est une transition
v, a, est le coefficient interne de la couche L et ng est le nombre total de vacances dans la
couche L créées par le transfert de vacances de la couche K vers la couche L lors du remplissage
d’une vacance dans la couche K. Dans le cas du '™™Rbh, 1’équation 6.29 devient :

Qay,

_p 6.30
nr Vl_i_at—l—nKnKL ( )
Soit :
_ ay,
[XL = Wy (Pfym—f—nKnKL) (631)

Les valeurs de ngy et de Wy sont respectivement 0,987 et 0,0494 ; elles ne varient pas en
fonction de la multipolarité, de méme que la valeur de P,. Les autres parametres fluctuent selon
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la proportion de M4 dans la multipolarité. Le tableau 6.27 présente les différents parametres
de I'équation 6.31 ainsi que les intensités d’émission XL en fonction de la proportion de M4
dans le mélange. Par comparaison avec les émissions XK, le rapport de mélange de M4 dans la
multipolarité de la transition v de '®"Rh a trés peu d’influence sur les intensités d’émission
XL. Une mesure expérimentale de ce parametre, qui a été effectuée mais non exploitée a ce jour,
ne permettrait donc pas d’apporter une information complémentaire quant a la multipolarité
de la transition ~.

Multipolarité E3 E340,05%M4 E3+0,2%M4
or 1028 1046 1101
ar 1403 1431 1516
N 0,096 0,098 0,103
Ixy (en %) 4,085 4,086 4,088

Tableau 6.27 — Parametres influant sur les intensités d’émission XL en fonction de la multipo-
larité

Conclusion

Ce dernier chapitre a rassemblé les études concernant les parametres ayant la plus grande
influence sur les mesures d’activité des dosimetres niobium et rhodium et les incertitudes as-
sociées, & savoir les intensités d’émissions des rayons X issus de la transition v de **"Nb et de
103mRh.

Dans le cadre des évaluations des radionucléides pour le DDEP, les données concernant les
intensités d’émission des rayons X issus de la désintégration d’un radionucléide proviennent
rarement de leur mesure mais du calcul a partir des probabilités de capture électronique et de
transition v et du rendement de fluorescence, dont les valeurs sont issues de 1’équilibrage des
schémas, de mesures expérimentales ou de calculs analytiques. Le rendement de fluorescence
est donc un parametre critique, les valeurs expérimentales et théoriques le concernant sont ra-
rement en accord et ce probleme n’a jamais été résolu jusqu’a présent. Les travaux menés sur
le niobium et le rhodium illustrent bien cette problématique : la bibliographie fait état de va-
leurs expérimentales et théoriques datant de plusieurs dizaines d’années et de désaccords entre
celles-ci. De nouvelles valeurs de rendement de fluorescence ont été déterminées expérimenta-
lement, a I'aide de procédés plus modernes (acceés a une source de photons monochromatique
d’une grande qualité), et obtenues avec de faibles incertitudes de mesure. Ces valeurs tendent
a souligner le désaccord entre ’expérimental et la théorie. Le rendement de fluorescence, bien
qu’étant un parametre essentiel pour la spectrométrie de rayons X, reste a ce jour encore mal
connu, avec des incertitudes mal maitrisées, pour nombre d’éléments.

Une autre approche pour tenter de réduire les incertitudes sur les intensités d’émission des
rayons X, est leur mesure directe lors de la désintégration d’une source radioactive. Il est apparu
qu’il serait tres complexe de réduire celles de *™Nb qui sont de Pordre de 2 %. En revanche,
dans le cas de '®"Rh, les incertitudes sont plus élevées (entre 5 et 7 %) et leur amélioration
est tout a fait envisageable. Par ailleurs, 1’évaluation de son schéma de désintégration réalisée il
y a quelques années est incomplete et incohérente, notamment a cause du manque de données

207



expérimentales récentes, lié a la difficulté de mesurer ce radionucléide. Deux démarches expé-
rimentales ont été essayées afin de mesurer les émissions XK de '®"Rh : par activation d’un
échantillon de rhodium dans un réacteur nucléaire et par la séparation a partir d'une source
de 'Pd. Les résultats issus des deux approches expérimentales sont différents et non compa-
tibles au regard de leurs incertitudes. Cependant, plusieurs arguments ont amené a disqualifier
la mesure a partir de 'activation au profit de la mesure a partir d'une source de palladium.
Celle-ci a conduit aux valeurs d’intensité suivantes : Ixx = 7,49 (12) % et L, = 0,0659 (12) %,
c¢’est-a-dire, avec des incertitudes-types composées relatives inférieures a 2 %, ce qui correspond
a I'objectif défini.

En outre, il a été possible d’apporter plus de précisions sur les émissions v de 'Pd et de
mettre en évidence une incohérence au niveau de son schéma de désintégration.

L’ensemble de ces études sur les données nucléaires et atomiques dans ces cas spécifiques, dé-
montre les manques et incohérences sur les données des radionucléides dans le domaine étudié.
Il est vraisemblable que les cas rencontrés ici ne se limitent pas aux *>"Nb, '®"Rh et '®Pd
et que c’est le cas de nombreux autres radionucléides qui sont insuffisamment documentés.
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Conclusion et perspectives

Les travaux de la présente these avaient pour objectif de proposer une amélioration de la
méthode actuelle, relative, de la mesure d’activité des dosimetres niobium vers une méthode
comparable a la spectrométrie v classique, avec une incertitude-type équivalente (entre 1,5 et
2 % maxiumum). L’utilisation de la spectrométrie X, avec un détecteur GeHP, a été proposée et
I’analyse s’est portée sur les trois principaux parametres affectant directement la mesure d’ac-
tivité : I’étalonnage en rendement des détecteurs, les termes correctifs inhérents a la mesure des
échantillons solides et les données fondamentales des radionucléides mesurés. Cette méthode
sera ensuite appliquée au cas d’autres échantillons solides émetteurs de rayons X, comme les
dosimetres rhodium.

L’étalonnage en rendement est I'étape la plus cruciale en spectrométrie de photons et par-
ticulierement en basse énergie, autour de 20 keV, correspondant a la gamme d’émission des
rayons X des dosimetres niobium et rhodium (entre 16 et 23 keV). Dans ce domaine d’éner-
gie, les informations expérimentales sont issues, en majorité, des émissions de rayonnement X
des radionucléides. Ces émissions sont multiples et parfois difficilement distinguables sur les
spectres (comme le cas des raies XL de ?** Am [123]), ce qui rend leur ajustement complexe et
nécessite des détecteurs disposant d’'une excellente résolution et des logiciels de traitement de
spectres précis. De plus, le manque de connaissances sur les intensités des émissions X contribue
a la difficulté de I’étalonnage dans la gamme d’énergie autour de 20 keV. Malgré tout, grace
a l'utilisation de nombreuses sources étalons, les valeurs de rendement d’absorption totale ont
été obtenues avec une incertitude-type relative inférieure a 1 %. Cette étape a comporté une
analyse critique des radionucléides disponibles et de la fiabilité de leurs données pour les éta-
lonnages.

Les résultats obtenus par les simulations Monte Carlo, comparés aux valeurs expérimentales,
révelent la forte influence des dimensions des zones mortes du cristal de germanium dans la
gamme d’énergie inférieure a 100 keV. Il est apparu difficile de les faire correspondre avec les
fonctions mathématiques d’ajustement des points expérimentaux, notamment en présence d’un
collimateur limitant I’angle solide de mesure. Les écarts observés entre l’expérience et les simu-
lations sont vraisemblablement liés a ’électronique et la collection des charges, qui ne sont pas
pris en compte dans les méthodes de Monte Carlo utilisées.

Pourtant, ces méthodes ont révélé un grand intérét pour ’étude des facteurs de correction liée
a la détection des photons en basse énergie et en géométrie de sources solides. Les travaux de
cette these se sont concentrés sur trois d’entre eux, particulierement importants : le transfert
de rendement, la diffusion et la correction de fluorescence.

Les valeurs de transfert de rendement ainsi déterminées pour la géométrie des dosimetres nio-
bium et rhodium a partir de simulations sur PENELOPE sont résumées dans le tableau 6.28.

Dans ce cas particulier de dosimetres de faible volume, les résultats sont similaires aux
résultats obtenus avec le logiciel ETNA. Cependant, les corrections calculées sont importantes
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Niobium

Ka Kp
Correction bandes 1,168 (12) 1,119 (11)
Correction disques 1,166 (12) 1,119 (11)
Rhodium
Ka Kp
Correction disques 1,512 (18) 1,344 (15)

Tableau 6.28 — Facteurs de transfert de rendement recommandés pour les dosimetres niobium
et thodium selon la géométrie de la source

(jusqu'a 50 % pour le rhodium), et il est recommandé d’utiliser les valeurs de PENELOPE
(tableau 6.28), plus précises que celles obtenues avec ETNA. Ce dernier peut-étre utilisé en
premiere approche pour obtenir des ordres de grandeur, pour ensuite étre affinés par des calculs
par méthode Monte Carlo, ou bien si I'expérimentateur n’a pas la possibilité d’utiliser celle-ci.
Le calcul des corrections de fluorescence dans les dosimetres niobium et rhodium était un
point critique de cette these. Jusqu’a présent, des coefficients de fluorescence déterminés il y a
presque 50 ans et mal maitrisés, car d’origine incertaine, était utilisés. Ici, ils ont été recalculés
dans des conditions bien maitrisées a 'aide d’outils Monte Carlo. De plus, ils ont été calculés
pour d’autres radionucléides qui ont été observés depuis en spectrométrie v (**Co, **Ir et
947r) ou dont la présence n’était pas soupconnée (***W). De méme, un phénoméne d’auto-
fluorescence, jusqu’a présent ignoré, a été mis en évidence et quantifié pour le **"Nb et le
103mRh. Comme pour le transfert de rendement, la différence d’énergie, et donc d’absorption
dans le dosimetre, impose d’appliquer la correction de fluorescence séparément pour les raies
Ka et Kf, contrairement a ce qui était possible jusqu’a maintenant. Le tableau 6.29 résume
les coefficients de fluorescence recommandés dans le cas des dosimeétres niobium (bande) et
rhodium (disque). En ce qui concerne 'auto-fluorescence, les coefficients de correction sont
résumés dans le tableau 6.30.

Ces coefficients sont fortement liés a la géométrie de la simulation, a savoir celle de GENIX,
et il est recommandé de les utiliser pour des mesures effectuées dans les mémes conditions avec
un angle solide identique ou inférieur. Dans le cas de 'auto-fluorescence, il ne s’agit pas de
coefficients mais bien d’une correction a appliquer apres avoir corrigé la mesure de l'effet de
fluorescence des impuretés.

Les études menées sur la pente de diffusion en basse énergie ont conduit a la conclusion que
celle-ci pouvait induire également un facteur de correction. Jusqu’ici, elle est prise en compte
ou non dans le traitement des spectres, mais les différences d’ajustement peuvent conduire a
des écarts importants sur la mesure d’activité selon les méthodes de traitement. Une méthode
de correction a été proposée, elle nécessite toutefois 'utilisation des simulations Monte Carlo.
Le calcul de cette correction a l'aide de cette méthode exige une implémentation tres fidele
de la géométrie du détecteur (environnement et cristal de germanium), et cette correction est
propre et unique a un détecteur et a son environnement. Or, les études menées sur le calcul
du rendement d’absorption totale par méthode Monte Carlo ont démontrées que cela est tres
complexe.

Les travaux de cette these se sont également portés sur le parametre ayant le plus d’influence
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Coefficients de

, Incertitudes
Impuretés fluorescence (1 0_3)
(1073 s71.Bq~ 1)
Niobium
92m N K, 0,149 0,010
Kgs 0,022 0,003
9 Nb K, 10,03 0,18
Kgs 1,85 0,06
%BND K, 2,55 0,05
Kz 0,55 0,02
182y K, 54,18 0,59
Kgs 10,47 0,15
0C K, 6,36 0,10
Kz 1,35 0,04
185y K, 8,03 0,13
Kgs 1,53 0,04
Rhodium
1927, K, 29,86 0,34
Kgs 6,37 0,10
1947, K, 18,83 0,23
Kgs 4,14 0,08

Tableau 6.29 — Coefficients de fluorescence Ka et K pour chacune des impuretés pour les
dosimetres niobium et rhodium

Correction en %

93mNb Koc 1546 (5)
Kg 1,46 (11)
103mR L Ko 1,08 (5)
Kg 1,24 (12)

Tableau 6.30 — Coefficients de fluorescence Ka et KS pour chacune des impuretés pour les
dosimetres niobium et rhodium
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IX K, 7,49 (12) %
. 0,066 (1) %
w 0,786 (20)

Tableau 6.31 — Intensités d’émission des photons du '“™Rh et rendement de fluorescence
déterminé pour le rhodium

sur la mesure d’activité, les intensités d’émission des rayons X. Les valeurs indiquées dans la
table des données recommandées issue des évaluations du DDEP proviennent rarement de me-
sures directes, notamment parce qu’elles sont tres difficiles. Elles résultent donc de calculs a
partir de ’équilibrage des schémas de désintégration et du rendement de fluorescence, dont les
valeurs sont issues de mesures expérimentales ou de calculs théoriques. Les intensités d’émis-
sion des rayons XK sont directement proportionnelles au rendement de fluorescence K, il s’agit
donc d’un parameétre crucial. Or, les recherches menées ont montrées qu’a I’heure actuelle des
incohérences subsistent entre les calculs théoriques et les mesures expérimentales, ¢’est le cas du
niobium et du rhodium mais également d’autres éléments du tableau périodique. De nouvelles
valeurs de rendement de fluorescence K ont été déterminées expérimentalement et obtenues avec
de faibles incertitudes de mesure, soulignant le désaccord entre I’expérimental et la théorie. Les
travaux de la these ont aussi mis en évidence le manque de cohérence dans les données concer-
nant '**”Rh utilisées actuellement pour les mesures d’activité pour la dosimétrie en réacteur.
De nouvelles mesures sur les intensités XK et gamma ont donc été effectuées. Ces résultats
pourront étre pris en compte dans une nouvelle évaluation du radionucléide pour définir un
schéma de désintégration plus cohérent.

De maniere générale, la mesure de radioactivité par spectrométrie sur des photons de faibles
énergies, notamment des rayons X, est fortement liée aux données sur leurs émissions, a 1’éta-
lonnage du détecteur a ’aide de radionucléides étalons, et aux conditions géométriques de la
mesure de I’échantillon. Si la méthode d’étalonnage détaillée au cours de cette these peut étre
utilisée pour tout radionucléide émettant des photons dont ’énergie est située dans la gamme
d’étalonnage, les facteurs de correction et les données fondamentales sont propres a une géo-
métrie de mesure et aux radionucléides et doivent étre vérifiés pour chacun des cas.

Plusieurs problémes ont été soulevés au cours de ce travail et pourront faire ’objet de futures
études, en particulier sur la fiabilité de certains schémas de désintégration. Par 'utilisation de
nombreux radionucléides pour ’étalonnage en rendement, il est possible d’obtenir un ajuste-
ment fiable, a condition de les avoir a disposition. L’europium-152 est couramment utilisé en
spectrométrie v, du fait de ses multiples émissions et de sa longue période. Cependant nous
avons observé une incohérence sur le rendement d’absorption totale obtenue avec ses émissions
rayons XK, qui se répartissent en deux groupes, puisque *?Eu se désintégre selon deux voies.
En effet, ceux-ci présentent un écart relatif systématique d’environ -4 %, dans le cas des X
issus du samarium, et d’environ 10 %, dans le cas des X issus du gadolinium, par rapport aux
autres points. Une conclusion possible de cette constatation est une erreur dans 1’équilibrage
du schéma de désintégration. Il serait donc intéressant d’étudier en détail ce radionucléide en
tenant compte de ces nouvelles données.
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Le méme constat a été établi dans le cas de 1’émission v de 26 keV de 2 Am, ol un écart relatif
systématique d’environ 1,5 % de la valeur expérimentale du rendement par rapport a la courbe
ajustée a été noté. Par ailleurs, les données supplémentaires obtenues sur les émissions de '%Pd
ont mis en évidence une incohérence sur son schéma de désintégration, et devrait conduire a sa
réévaluation.

Ces observations soulignent 'importance d’utiliser, pour 1’étalonnage des détecteurs, des radio-
nucléides ayant fait 'objet d'une évaluation rigoureuse. D’ou l'intérét pour les évaluateurs de
disposer de publications détaillées sur leurs mesures avec des incertitudes bien commentées, ce
qui est rarement le cas.

La validation des facteurs de correction de fluorescence pourra étre prochainement établie :
en effet, dans le cadre de 'TEWGRD, des dosimetres niobium, avec des concentrations en im-
puretés de tantale de 0,3, 4 et 19,6 ppm ont été irradiés dans le réacteur MARIA, en Pologne.
L’ensemble des 60 dosimetres a été mesuré au LNHB puis ils ont été distribués a une dizaine
de laboratoires en Europe et Russie. Des acquisitions sont encore en cours, afin de suivre la
décroissance des impuretés et ainsi valider les facteurs correctifs. Selon les laboratoires, les
mesures seront effectuées, soit directement sur les échantillons solides, soit apres dilution, ce
qui permettra de vérifier les corrections d’auto-absorption. Les facteurs de correction ont été
déterminés par méthode Monte Carlo et dépendent fortement de la géométrie de mesure et
des caractéristiques intrinseques du cristal de germanium. Sur les simulations Monte Carlo,
les zones mortes et la zone active ont été représentées de maniere simplifiée, or les résultats
observés suite au balayage en surface du détecteur ont montré que cette représentation n’est
pas tout a fait exacte. De plus, I'étalonnage en rendement de GENIX suite a sa réparation et
au changement de collimateur a mis en évidence des phénomeénes physiques non pris en compte
par les outils de simulation utilisés. Afin d’améliorer les connaissances du détecteur et donc la
précision sur les mesures ainsi que les calculs des facteurs de correction, il serait intéressant
de comparer les résultats expérimentaux du balayage avec une simulation Monte Carlo couplée
avec une simulation sur COMSOL Multiphysics, qui permettrait de modéliser le champ élec-
trique dans le cristal de germanium.

Les mesures avec 2T ont montrés qu’aux énergies du domaine d’étude, la géométrie de la
goutte radioactive ne peut plus étre considérée comme une source ponctuelle. Ce phénomene a
été mis en évidence notamment par la présence des rayons XK de I'iode anormalement intense.
Des simulations de la désintégration de chacun des radionucléides utilisés pour 1’étalonnage avec
une géométrie en goutte et comparées avec les résultats expérimentaux, permettraient de savoir
a partir de quelle énergie les sources peuvent effectivement étre considérées comme ponctuelles
et/ou si une correction doit étre également apportée.

Au vu des difficultés d’étalonnage des détecteurs de la gamme d’énergie inférieure a 100 keV,
il serait envisageable de revoir entierement la méthode. La principale motivation de cette re-
mise en cause est de s’affranchir de I'utilisation de radionucléides et donc des données sur les
émissions des rayons XK, mal maitrisées. Par I'utilisation d’un radiometre cryogénique a sub-
stitution électrique, qui permet de mesurer de maniere absolue l'intensité d’un flux de photons,
et du rayonnement synchrotron monochromatique, il serait possible d’obtenir le rendement
intrinseque d'un détecteur a semi-conducteur par une méthode alternative a 1'utilisation de
sources étalons [124] et [125]. Toutefois, la principale difficulté est d’installer un détecteur a
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semi-conducteur sur les installations d’un synchrotron et, sur SOLEIL, le détecteur ne serait
étalonné que jusqu’a une énergie de 30 keV.
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LNE - LNHB/CEA Table de Radionucléides

133
56 Ba 77

133
56 B a 7

1 Decay Scheme

133Ba disintegrates by electron capture mainly to two 33Cs excited levels of 437 keV (85.4%) and of
383 keV (14.5%) with three very minor branches to the 160 keV, 81 keV excited levels and the ground state.
Le baryum 133 se désintégre par capture électronique principalement vers deux niveaur excités de 437 keV

et 383 keV du césium 133.

2 Nuclear Data

Ty 2(***Ba ) 10,539 (6) a
QT (133Ba) 517,3  (10) keV
2.1 Electron Capture Transitions

Probability

EEEE{%Y (%) Nature lg ft Pk Py Py
€04 80,3 (10) 85,41 (53) Allowed 6,63 0,671 (5) 0,251 (4) 0,077 (11)
cos 1335 (10) 14,46 (51) Allowed 8,03  0,7727 (9) 0,1755 (7) 0,05174 (23)
€02 356,7 (10) <0,3 2nd Forbidden >10,6 0,83 0,13 0,037
€01 436,3 (10) <0,7 2nd Forbidden >10,9 0,84 0,13 0,037
€,0 517,3 (10) <0,0005 Unique 2nd Forbidden >13,9 0,77 0,18 0,05
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2.2 Gamma Transitions and Internal Conversion Coefficients

133
56 Ba 77

Energy Price

(keV) (%) Multipolarity aK ar am ar
va3(Cs) 53,1622 (18) 14,25 (46) MI1+E2 4,78 (7) 0,70 (5) 0,144 (12) 5,66 (11)
v21(Cs) 79,6142 (19) 7.3 (5) M1+E2 1,495 (22) 0,217 (6) 0,0447 (13) 1,77 (3)
Y1,0(Cs) 80,9979 (11) 90,05 (6) M1+E2 1,431 (20) 0,216 (4) 0,0447 (8) 1,703 (24)
v2.0(Cs)  160,6121 (16) 0,826 (9) M1+E2 0,234 (4) 00471 (13)  0,0099 (3) 0,294 (6)
v32(Cs) 223,237 (2) 0,494 (6) MI1+E2 0,0836 (12) 0,01103 (16)  0,00226 (4)  0,0975 (14)
v1,2(Cs)  276,3992 (21) 7,53 (6) E2 0,0460 (7)  0,00842 (12) 0,001763 (25) 0,0566 (8)
v31(Cs)  302,8512 (16) 19,10 (12) M1+E2 0,0373 (6)  0,00484 (7)  0,000988 (14) 0,0434 (6)
74.1(Cs)  356,0134 (17) 63,63 (20) E2 0,0211 (3)  0,00346 (5)  0,000721 (10) 0,0254 (4)
v3.0(Cs)  383,8491 (12) 9,12 (6) E2 0,01684 (24) 0,00270 (4)  0,000560 (8)  0,0202 (3)
3 Atomic Data
3.1 Cs
WK 0,894 (4)
wr, ;0,104 (5)
NKIL 0,895 (4)
3.1.1 X Radiations
Energy Relative
(keV) probability
XK
Kasg 30,6254 54,13
Koy 30,9731 100
Kps 34,9197
K3 34,9873 29,21532
Kp; 35,252
KpGo 35,822
Kpgy 35,907 7,12854
KO3 3 35,972
Xy,
L 3,7946
La 4,2729 - 4,2866
Ln 4,1418
LS 4,62 - 4,9333
L~y 5,1308 - 5,5525
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3.1.2 Auger Electrons

Energy Relative
(keV) probability
Auger K
KLL 24,411 - 25,804 100
KLX 28,991 - 30,961 47,2
KXY 33,55 - 35,96 5,56
Auger L. 2,5777 - 5,5590
4 Electron Emissions
Energy Electrons
(keV) (per 100 disint.)
eAL (Cs)  2,5777 - 5,5590 1368 (8)
€AK (Cs)
KLL 24,411 - 25,804
KLX 28,991 - 30,961 14,1 (6)
KXY 33,55 - 35,96
ecssT (Cs) 17,1776 - 53,1508 12,11 (41)
ecuzk  (Cs) 17,1776 (18) 10,23 (32)
ecor T (Cs) 43,6296 - 79,6028 4,66 (35)
ecog1 k (Cs) 43,6296 (19) 3,93 (29)
ecrox  (Cs) 450133 (11) 47,7 (8)
ecior (Cs) 45,0133 - 80,9865 56,7 (9)
ecuzr, (Cs) 47,4479 - 48,1503 1,50 (11)
ecuz v (Cs) 51,9451 - 52,4367 0,308 (27)
ecisn  (Cs) 52,9314 - 53,0857 0,065 (5)
ecg1 1, (Cs) 73,8999 - 74,6023 0,571 (44)
ecror  (Cs) 75,2836 - 75,9860 719 (15)
ecorm  (Cs) 78,3971 - 78,8887 0,118 (9)
ecor N (Cs) 79,3834 - 79,5377 0,0247 (19)
ecrom  (Cs) 79,7808 - 80,2724 1,489 (30)
ecion (Cs) 80,7671 - 80,9214 0,313 (6)
ecoox  (Cs) 1246275 (16) 0,1493 (29)
ecoo1, (Cs) 154,8978 - 155,6002 0,0300 (9)
ecsok (Cs) 187,252 (2) 0,0376 (7)
ecirx  (Cs) 2404146 (21) 0,328 (6)
ecs1 1 (Cs)  266,8666 - 302,8398 0,795 (12)
ecg1 k (Cs) 266,8666 (16) 0,683 (12)
ecior  (Cs) 270,6849 - 271,3873 0,060 (1)
eciom  (Cs) 2751821 - 2756737 0,01257 (21)
ecs1 1 (Cs) 297,1369 - 297,8393 0,0886 (14)
ecg1 M (Cs) 301,6341 - 302,1257 0,01809 (28)
ecy1 T (Cs) 320,0288 - 356,0020 1,576 (25)
KRI / V.P. Chechev, N.K. Kuzmenko 3
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Energy Electrons

(keV) (per 100 disint.)
ecyn k (Cs)  320,0288 (17) 1,309 (19)
ecsox  (Cs)  347,8645 (12) 0,1505 (24)
ecy1 1, (Cs) 350,2991 - 351,0015 0,2147 (32)
ecsrm (Cs)  354,7963 - 355,2879 0,0447 (6)
ecgor, (Cs) 378,1348 - 378,8372 0,02414 (39)

9 Photon Emissions
5.1 X-Ray Emissions
Energy Photons
(keV) (per 100 disint.)

XL (Cs) 3,7946 - 5,5525 15,87 (26)
XKas  (Cs) 30,6254 33,8 (4)
XKa;  (Cs) 30,9731 62,4 (7)
XKf33 (Cs) 34,9197
XKpBy (Cs) 34,9873 18,24 (29)
XK@y  (Cs) 35,252
XK 3, (Cs) 35,822
XKy (Cs) 35,907 4,45 (12)
XKOg3 (Cs) 35,972

5.2 Gamma Emissions

Energy Photons

(keV) (per 100 disint.)
v43(Cs) 53,1622 (18) 2,14 (6)
Y2,1(Cs) 79,6142 (19) 2,63 (19)
71,0(Cs) 80,9979 (11) 33,31 (30)
v2,0(Cs)  160,6121 (16) 0,638 (6)
v32(Cs)  223,2368 (13) 0,450 (5)
v42(Cs)  276,3989 (12) 7,13 (6)
v3,1(Cs)  302,8508 (5) 18,31 (11)
v41(Cs)  356,0129 (7) 62,05 (19)
v3,0(Cs) 383,8485 (12) 8,94 (6)
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6 Main Production Modes

Ba — 132(n,y)Ba — 133 o :6,5 (8) barns
Possible impurities: Ba — 131, Ba — 140

Ba — 132(n,y)Ba — 133m 0 :0,5 barns

Ca — 133(p,n)Ba — 133
Possible impurities: Cs — 132
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Henri Becquerel ACCREDITE N°2.01

CEA-SACLAY, LIST/DM2{/LNHB, Bat. 602 - BC 111
91191 Gif-sur-Yvette Cedex
Tél: 0169084104 -FAX:016908 2619
R.C.S. PARIS B 775 685 019

CERTIFICAT D'ETALONNAGE

N° 12747

DELIVRE A : Mme Marie-Christine Lépy
CEA/LIST/LNHB/LMA

CE-Saclay
91191 Gif sur Yvette cedex

OBJET ETALONNE :
Désignation : solution de *'Am
Constructeur : LNHB

Type : Solution LNHB Am241-01-08-11-B LMRI n°2

£* (Brse. DA

Ce certificat comprend 2 pages Date d'émission :
LE RESPONSABLE TECHNIQUE LE CHEF DU LNHB
Philippe CASSETTE Loic de CARLAN

cofrac

La reproduction de ce document n'est autorisée que sous forme de fac-similé photographique intégral.
Le Cofrac est signataire de 'accord muttlatéral de EA et dLAC de reconnaissance de Iéquivalence des certificats d'étalonnage. ETALONNAGE




Certificat d’étalonnage n°12747, 2 sur 2

1 Identification : Solution LNHB Am241-01-08-11-B LMRI n°2

2 Méthodes et moyens

Grandeur mesurée

Activité massique en 2'Am

Débit d’émission photonique

Unité

Bq/g

S-1

Type de détecteur

Compteur a scintillation liquide

Spectrométre gamma

Référence de la chaine de

mesurage

RCTD 1

G5

Méthode de mesurage

Scintillation liquide, méthode RCTD

Spectrométrie gamma

Opérateurs |. Tartés, P. Cassette S. Pierre
Les conditions d’environnement n’influent pas sur le résultat de la mesure.
3 Résultats
3.1 Activité massique
Date de mesure 24 aout 2016

Date et heure de référence

24 aout 2016 4 12h UTC

Activité massique en 2'Am 56,45 kBq/g
Incertitude-type composée 0,09 kBg/g
Incertitude relative élargie (k=2) 0,3%

3.2 Impuretés

Aucune impureté radioactive émettant du rayonnement photonique entre 40 keV et 2 MeV n'a
été détectée a la date de référence. La limite de détection correspond a un débit d’émission

sous 4 & srinférieur a 1,4 10 photon par seconde et par Bq de solution, sur la gamme

d’énergie considérée.

Les incertitudes élargies mentionnées sont celles correspondant a deux fois

lincertitude-type composée.

La délivrance d’'un certificat d’étalonnage portant le logotype Cofrac-Etalonnage garantit le
raccordement des résultats d'étalonnage au systéme international d’unités Sl.
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DEPARTEMENT DE PHYSIQUE
ET EXPERIMENTATION DES REACTEURS

SERVICE DES IRRADIATIONS ET AUTRES
APPLICATIONS DES RAYONNEMENTS

SECTION DES IRRADIATIONS
ET DE DEVELOPPEMENT DE L'INSTRUMENTATION

NATURE DU DOCUMENT Page : 1 Indice : g

IRDI/DERPE/DPER/SIAAR/SIDIN
3200-194/90

Date : 21 mars 1990

OBJET : MATERTAUX DOSIMETRES NEUTRONIQUES.

CERTIFICAT D’ANALYSE.

Matériau

Lot

Description

Technique d’analyse

Eléments détectés

: NIOBIUM

: Interne CEA CEN GRENOBLE
Elaboration : M. VANONI (DRF.SPh.MP)
Mise en forme : MM. VANONI, BIOLLAY.

: Feuille, épaisseur nominale 20 microns.

: Spectrométries de masse.

Activation

neutronique pour le Ta

: Apres les 5 passages de fusion de zone.

(la concentration est donnée en parts par million, en masse)

Mo - 14

W + 12

Ta : 4,6 (4 : analyse par activation)

Zr 1 g2

Fe : 0,06

Ni : 0,02
Rédacteur : ]—J.BONNIN$
Vérificateur : R. LLORET. AL\/\_}_—'

DPER/AQ/047/ind.0
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. E‘.}Eﬂfé-ﬁ‘}-mét”{'_apréa f“BiSEwEE‘.’EE-3%52&-2.2&99‘35.522-52 fusion de smonc
(en ppm)
lot N1 Pe Ta W Mo x Cr Co
1 & 0,01 0,05 65 36 15 2 €o0,000 <2 107
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FiGure D.1 — Diagrammes illustrant les réarrangements dans le cadre du modele KLM. Les
cercles représentent la lacune initiale. Les électrons Auger et les rayons X sont représentés
respectivement par des fleches droites et ondulés.
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FiGURE D.2 — Probabilités des 21 chemins de réarrangement pour le modele KLM, correspon-
dant a la figure D.1
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Titre : Contribution a I'amélioration de la mesure absolue de I'activité de dosimetres émetteurs de rayons X
irradiés en réacteur nucléaire
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Résumé : La dosimétrie en réacteur permet de déterminer la fluence neutronique regue pendant une irradiation et d’en caractériser le
spectre (distribution énergétique des neutrons). Cette technique s’appuie sur la mesure de I’activité de dosimétres irradiés, constitués de
métaux purs ou d’alliages. La mesure d’activité de ces échantillons est réalisée par spectrométrie gamma et X sur des rayonnements de
faibles énergies (< 100 keV) et s’appuie actuellement sur un dosimétre étalon adapté et validé spécifiquement pour les conditions de
mesure. Le but de la these est de s’affranchir de cette étape et de pouvoir mesurer directement I’activité des dosimétres. L’étude a concerné
spécifiquement les dosimétres en niobium et en rhodium qui sont utilisés pour caractériser la signature des neutrons d’énergie autour de
1 MeV. lls sont respectivement activés en “™Nb et 1%*"Rh. Ces deux radionucléides se désintégrent par une transition gamma en émettant
principalement des photons XK d’énergie autour de 20 keV, sur lesquels s’appuie la mesure d’activité en spectrométrie. Or, du fait de
leur faible énergie, ces rayonnements présentent de nombreuses difficultés pour étre analysés avec précision. Les différents paramétres
nécessaires a la quantification de I’activité des dosimétres, avec une incertitude relative de I’ordre de 2 %, ont été étudiés en détails. Les
travaux ont d’abord porté sur I’étalonnage en rendement des détecteurs au germanium hyper-pur (GeHP) dans la gamme d’énergie
comprise entre 11 keV et 150 keV. Ceci constitue une étape cruciale dans la détermination de I’activité et s’avere délicate dans la gamme
d’énergie considérée. L’approche expérimentale, utilisant des sources ponctuelles étalons, a été couplée a des modélisations semi-
empiriques et a des simulations des interactions rayonnements-matiére par des méthodes Monte Carlo (PENELOPE et GEANTA4). Ces
derniéres ont permis d’approfondir I’étude du phénomeéne de diffusion des photons en basse énergie, aux alentours de 20 keV, qui interfere
avec les pics d’absorption totale dans les spectres et perturbe leur analyse. Dans un second temps, les simulations de Monte Carlo ont
également été utilisées pour établir les facteurs de corrections nécessaires a la mesure des dosimeétres : auto-absorption du rayonnement
dans le matériau et changement de géométrie entre les conditions d’étalonnage (source ponctuelle) et les conditions de mesure (échantillon
métallique massif). Le phénoméne de fluorescence lié a la présence d’impuretés (dans le matériau du dosimétre ou créées lors de
I’irradiation en réacteur) a été étudié et les facteurs de corrections a appliquer pour en tenir compte ont été établis. Les données du schéma
de désintégration, en particulier les intensités d'émission des rayons X, sont les principales composantes de I'incertitude sur la valeur
d'activité des dosimétres. Les intensités d'émission X font rarement I'objet de mesures expérimentales, le plus souvent, leurs valeurs
découlent du schéma de désintégration et des données fondamentales nucléaires et atomiques de I'élément tels les coefficients de
conversion interne et le rendement de fluorescence. Plusieurs expériences ont été menées pour fournir de nouvelles données
expérimentales. Les coefficients d’atténuation massique et les rendements de fluorescence K du niobium et du rhodium ont été déterminés
en utilisant un rayonnement photonique monochromatique sur le synchrotron SOLEIL. Les intensités d’émission du *®™Rh ont été
mesurées suivant deux approches, I’'une a partir de rhodium activé au réacteur ISIS et I’autre a partir d’une solution de palladium-103.
Toutes ces nouvelles valeurs sont comparées aux données publiées et le schéma de désintégration du 1°*"Rh est discuté.

Title : Contribution to improving the absolute activity measurement of X-ray emitting dosimeters irradiated in
nuclear reactor

Keywords : Radioactivity measurement, X- and gamma-ray spectrometry, Reactor dosimetry, Nb-93m, Rh-
103m, Monte Carlo simulation

Abstract : Reactor dosimetry is used to determine the neutron fluence during an irradiation and to characterize its spectrum (neutron
energy distribution). This technique is based on the analysis of the activity of irradiated dosimeters, made of pure metals or alloys. The
activity measurement of these samples is performed by gamma and/or X-ray spectrometry and is currently based on specific standard
dosimeters, validated for the measurement conditions. The goal of the thesis is to avoid this calibration step and to be able to directly
measure the activity of the sample. The study focused specifically on niobium and rhodium dosimeters which are used to characterize
neutrons in the energy range around 1 MeV. Their activation produces *™Nb and '®™Rh, respectively. These two radionuclides decay
through an isomeric gamma transition, emitting mainly K X-rays with energies around 20 keV, on which the spectrometric activity
measurement is based. However, owing to their low energy, these X-rays are particularly difficult to measure accurately. The various
parameters required to determine the activity of the dosimeters, with a relative standard uncertainty of around 2%, were studied in detail.
The work initially focused on the calibration of hyper-pure germanium (HPGe) detectors in the energy range between 11 keV and 150
keV. This is a crucial step in determining the activity of a radionuclide sample and is difficult to achieve in the energy range of interest.
The experimental approach, using standard point sources, was coupled with semi-empirical modelling and simulations of radiation-matter
interactions by Monte Carlo methods (PENELOPE and GEANT4). These methods have made it possible to study in detail the photons
scattering at low energy, around 20 keV, which interferes with the full-energy peaks in the spectra and disturbs their analysis. In a second
step, Monte Carlo simulations were used to calculate the correction factors needed to derive the dosimeter activity: self-absorption of
photons in the dosimeter material and the geometry change between the calibration conditions (point source) and the measurement
conditions (solid metal sample). The fluorescence induced by impurities (in the dosimeter material or created during irradiation in the
reactor) was studied and the correction factors to be applied were established. Radioactive decay data, particularly photon emission
intensities, are the main components of the uncertainty in dosimeter activity results. X-ray emission intensities are rarely measured
experimentally and most often their values are calculated from fundamental parameters i.e. internal conversion coefficients and
fluorescence yields, and a balanced decay scheme, of the nuclide. Several experiments were designed to provide new experimental data.
The mass attenuation coefficients and K fluorescence yields of niobium and rhodium were determined using a monochromatic photon
beam at the SOLEIL synchrotron facility. The photon emission intensities of ®*™Rh were measured using two approaches, one from
rhodium activated at the ISIS reactor and the other from a solution of palladium 103. All these new values are compared with previously
published data and the decay scheme of 1®™Rh is discussed.




