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Introduction

La physique nucleaire concerne en France des domaines varies maiategiques,
aussi bien en production dOenergie quOen medecine, en passent &ir par les
applications militaires. La madtrise des risques engendrees paes activites et
leurs consequences concerne a IOheure actuelle les 65 millidesfranizgais dont
21 milles travailleurs du nucleaires exposes; elle est donc umjeu a la fois
economique, strategique et societal. LOacceptabilite de IOat@neFrance, impose
au sortir de la guerre pour des raisons €conomiques et strategiqguesasse donc
par une preoccupation permanente envers la ma@trise des riggulies aux activites
nucleaires et la conbance dans les autorites de controle. Cette t@mnce ne peut étre
instauree que par une politique rigoureuse dOevaluation des risguy faisant @voluer
en paralkle les moyens de surete, de protection, de mesure efdnalyse. Ainsi, elle
occupe une place preponderante dans les missions de radioprotecti aussi bien
en termes de dosimetrie (estimation de IQimpact sur la sante) @en mesure (au
sens de la metrologie des rayonnements ionisants). Dans ce contexla baisse des
niveaux tolerables de radioactivite artibcielle ou naturelle dans®@environnement est
devenue une preoccupation societale, ce qui necessite uneglioration constante
des moyens dOanalyses.

Un des enjeux est la mesure des emetteurd’ . Regulerement, des normes
sont publiees, preconisant IOemploi de certaines techniques accord avec les
activites et les elements recherches. Ainsi, la mesure glectivite globale des
emetteurs! et " presents dans les eaux non salines est realisee par un comptage
aprs evaporation de IOechantillon dans une coupelle. Generatem mesure par
des compteurs proportionnels, cette technique permet une bonneigtrimination
energetique des rayonnements mais pose trois contraintes. Pr&mement la mesure
des activites est faite en fonction dOune reference, geement °°Sr/ °°Y pour les"
et 22°Pu pour les! , cOesta-dire que tous les rayonnements sont comptes comme
sQOils etaient issus de la source de refereficale méme pour led . Deux@mement,
les rendements sont au maximum de 50% du fait de la geometrie, et lnianoindre
dans le cas! du fait de phenoménes dOauto-absorption. Enbn, lésde ts faibles
energies, comme le tritium, ne sont pas detectables.

Le sujet de ce travail sQinscrit dans le cadres des activites R&DudGroupe
dOEtudes Atomiques (GEA), laboratoire expert de la Marine Nationale ratiche a
IOEcole des Applications Militaires de IOEnergie Atomique (EAMEA) CTherbourg,
en collaboration avec I0equipe Radioprotection et Mesures Envirormentales
(RaMsEs) de [OlInstitut Pluridisciplinaire Hubert Curien (IPHC) a Strasbourg.
APn de trouver une alternative aux contraintes liees a la mesure sucoupelles, le
departement GEA et le RaMsEs ont entrepris une €tude portant surla mesure
par scintillation liquide des activites !/" -globale dans les eaux. LOetude consiste &
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poursuivre et approfondir les actions prealablement menees et stiare autour de
IOabaissement de la limite de detection par la discriminatio” dans les mesures
par scintillation liquide, ce qui sOinscrit directement dans laproblematique des
laboratoires cherchant a mesurer de tes faibles activites sur ds eaux pouvant
contenir plusieurs radionucleides emetteurs ou ".

La scintillation liquide est une technique de mesurd/" permettant IQobtention
simultanee des activites des deux rayonnements avec une plag@energie de detec-
tion de quelques keV Eget < E 1., (3H))a une dizaine de MeV (Eget > E - (218P0)).
Cette importante dynamique presente des avantages par rapport aux meses
par depdt sur coupelle. De plus, cette technique autorise la meee de [Oactivite
I -totale de IOechantillon avec un rendement de detection dOeoni100%, quelque
soit IOemetteur. Par contre, la scintillation liquide ne permetpas une separation
energetique des deux types de rayonnements : le spectreappara@®t a un dixeme
de son energie et est donc méle au spectfe Les limites de detection des deux
elements dependent donc 10un de IQautre : il est necess@irdiscriminer si possible
les rayonnements. Certains compteurs a scintillation liquide kenebcient dOune
capacite de discrimination entre les deux emissions a IQaideud@rigre bxe par
IOutilisateur. La norme NF 1SO 11704 dePnie le mesurage simultane painsilation
liquide des activites! et " dOun echantillon dOeau mais nOest pas tes explicite
sur les reglages du paramétre de discrimination!/" et necessite donc dQétre
completee. Mais, actuellement mal connue des laboratoires franéais methode
dispose dOun retour dOexperience insu"sant et presente désultes qui retardent
son application en routine.

Le present manuscrit est scinde en cing chapitres. Le premieragse en revue
les dil erentes decouvertes fondamentales jalonnant IOhistoire de |Oanite dans le
domaine de la radioactivite, de la conception philosophique de la matie de De-
mocrite a la mecanique quantiqgue. Nous presentons ensuite lésis rayonnements
qui nous interesse plus particulérement ici :! , " et $. Nous aborderons alors leurs
origines ainsi que les dierents processus dOinteractions rayonnement-matre qui
les caracterisent.

Le second chapitre concerne les methodes de detection des rayements! et
basees sur les semi-conducteurs et les compteurs proportionneRuis il decrit
les fondements theoriques indispensables permettant dOappeeder la technique
dOanalyse par scintillation liquide, depuis les interactions ergr le rayonnement
incident et le liquide jusqu®a la detection du signal par un phatmultiplicateur et
les traitements. LOaccent est mis sur les phenoménes de de#ation des molecules
par Buorescence, phosphorescence et [Ruorescence retardee treent lies aux
depots dOenergies, drents selon led ou les" .

Le troiseme chapitre est consacre a la presentation eta la disussion de resul-
tats experimentaux obtenus par analyse de spectres bruts issus d@®mptages par
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scintillation liquide. Dans ce cas, la discrimination des! et des" nOest directement
possible que dans la mesure ai leurs €nergies sont correctememiparees : le spectre
" nOempite pas sur le spectre. Il est alors possible dOidentiber simplement et
systematiquement une fenétrd et une fenétre" a partir des spectres en €nergie.
Nous presentons une application de ce principe pour la mesure sintahee®H/! sur
des frottis analyses par le Triathler.

Dans le cas al une lecture directe du spectre ne permet pas de téeminer deux
fenétres independantes, il reste possible de faire une souwsttion du fond (bruit et
") et ainsi obtenir les activites, soit par une soustraction du fait de & connaissance
du spectre" , soit par interpolation sous le pic! sOil est visible. Cette partie montre
ainsi les limites des methodes nOutilisant que IOenergie rdgsnnements et donc la
necessite de recourira la discrimination!/"

Certains sysemes a scintillation liquide inegrent des methodes de separation
basees sur les tlierences temporelles eh et ", seul phenoméne physique permettant
une discrimination. Celle-ci est faite par la determination dOurparamétre seuil,
inherenta la methode mise en place dans IQappareil utilis&t, chaque impulsion est
classee comme etarit (inferieure au seuil) ou! (superieure au seuil).

Le quatreme chapitre expose les dierentes methodes qui permettent de
discriminer les dil erents rayonnements. Le facteur de discrimination optimal est
determine a |Oaide de source de referenceet " comme etant celui ai les taux
de rejection sont minima, cOesta-dire celui al il y a le moins @interference dOun
rayonnement dans IQautre spectre (couds dans le spectre" et reciproquement).
La valeur du facteur de discrimination dependant de IQactivite derayonnements,
de leur energie et du milieu, nous determinons le facteur de diemination optimal
propre a chaque echantillon, sans IQaide des references, ealisant pour chacun
plusieurs comptages a dierentes valeurs de facteur de discrimination. Nous
presentons ensduite les relations entre la qualite de IOectiion, principalement en
termes de pH, et sa discriminabilite.

Le cinquéme et dernier chapitre propose une nouvelle approche dé&a me-
sure en scintillation liquide en utilisant les nouvelles technabgies de convertisseur
analogique-numerique. En ket, la numerisation de signaux est desormais possible
par des CAN® su' samment rapide pour les signaux de scintillation liquide, soit
plus de 1 GHz, permettant donc IQenregistrement de signaux de derele 1Oordre
de la dizaine de nanosecondes. Cecl e la possibilite de traitements numeriques,
multi-paramétres voire en plusieurs dimensions.

A 10aide de deux montages derents, nous etudions la methode standard
basee sur la determination dOun crigre, puis selon plusieusimultanement. Les
caracteristiques des rayonnement$ permettent de les isoler dans les spectres en
tension et charge, a partir de quoi nous etudions le gain en terme de riite de

5. Compteur a scintillation liquide simple et portable de Hidex
6. Convertisseur Analogique Numerique
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detection par rapport aux methodes dOanalyse discriminatoires. D@ méme faéon,
nous voyons la possibilite de debnir une fenétre dans les di erents spectres et
les consequences pour la discrimination en prenant toutes les anas en compte.
Enbn, la numerisation permet IQajustement mathematique dempulsions et nous
determinons les paramétres de deux modéles.



Chapitre 1
Physique des rayonnements

On ne fait jamais attention a ce qui a ete fait; on ne voit que ce qui
reste a faire.

Marie Curie
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6 Chapitre 1. Physique des rayonnements

1.1 Historique

Au IV ieme sicle avant Jesus Christ, Democrité, philosophe materialiste grec,
enonce dep le principe de I0atome, du greé# opo% insecable :si tout corps est
divisible a 10inPni, de deux choses IOune : ou il ne restera rien ou il restera quelque
chose. Dans le premier cas la matére nOaurait quOune existence virteiedans le
second cas on se pose la question : que reste-t-il ? La reponse la plus logique, cOest
IOexistence dOelements reels, indivisibles et insecables appeles atomes. Pour
les atomistes, rien nOest di au hasard, les Moires sonta IOluvre tleite chose et
seule la mecanique quantique contredira ce determinisme 2500 aplsis tard.

Ce nOest qudaVv Il '®™e sicle que la notion de constituants elementaires du
monde refait surface. La philosophie sOy interesse a nouveau, mais eeste contro-
versee,car sQil y avait des atomes dans la nature, cela irait contre ledus grands
principes de la raison dit Leibniz 2 . A partir du XIX M€ sicle, la comprehension
du monde se fait plus precise et les decouvertes sOenchaipaarbenebce et au mal-
heur de la societe. Pierre Curié dira, lors du discours quOil prononce en recevant le
prix Nobel en 1903 (avec son epouse Marie Curfeet Henri BecquereP) : On peut
concevoir encore que dans des mains criminelles le radium puisglevenir tés dan-
gereux, et ici on peut se demander si IOhumanite a avantage a connadtresesrets
de la nature, si elle est mdre pour en probter ou si cette connaissance ne lui sera
pas nuisible. LOexemple des decouvertes de Nobel est ceristique ; les explosifs
puissants ont permis aux hommes de faire des travaux admirables. lls sont aussi un
moyen terrible de destruction entre les mains des grands criminels qui entra@nent
les peuples vers la guerre. Je suis de ceux qui pensent avec Nobel que IOhueanit«
tirera plus de bien que de mal des decouvertes nouvelles

1.1.1 Des rayons Xa la radioactivite

Cette histoire commence en 1833. Faraddy etudie les decharges electriques
dans des gaz sous faible pression. Le gaz est contenu dans une ampoule deeverr
avec une electrode de chaque cote. En appliguant une tension"sante entre les
deux electrodes, Faraday observque la rarefaction de 10air favorise puissamment le
phenomene dOincandescendd nomme en 1838 ce phenoménelectroluminescence
Apes que le phenomeéne ait €te reproduit dans des vides de yd en plus pousses,
Plucker’ demontre que cOest le verre en regard de la cathode qui sOillemina
cause est identibee en 1869 par Hittoff : la cathode est la source de rayonnement,

Democrite - Abcdere vers -460, Abcere vers -357
Gottfried Wilhelm Leibniz - Leipzig 1646, Hanovre 1716
Pierre Curie - Paris 1859, Paris 1906

Marie Curie - Varsovie 1867, Sallanches 1934

Henri Antoine Becquerel - Paris 1852, Le Croisic 1908
Michael Faraday - Newington 1791, Hampton Court 1867
Julius Plucker - Elberfeld 1801, Bonn 1868

Johann Wilhelm Hittorf - Bonn 1824, M unster 1914

O Nk wWNE
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et le rayonnement est sensible au champ magnetique. En 1879, CrooResbtient
dans une ampoule un vide t@s pousse, de IQordre de' $0atm, et construit un
tube, qui porte son nom, permettant la production et IOanalyse desettharges dans
des gaz rarebes.

COest en 1895 que Perrifl met en exergue la charge negative de ce rayonnement
cathodique en envoyant le rayonnement cathodique dans une cage de kEaay.
Cette méme annee est riche dOautres decouvertes notablesnt8en’! cherche si
une faible portion des rayons cathodiques nOest pas capable de sorfduh tube de
Crookes. Pour detecter la presence de rayons cathodiques enhdes du tube, il le
recouvre de papier noir et place devant un ecran de platinocyanure dbaryum,
€cran qui devient Buorescent... Cette reaction du detecteumontre la presence de
rayons hors du tube, mais sont-ce des rayons cathodiques? Il nommesceayons
X, le mémeX que pour les choses inconnus et en travauxXtFLR6 ) ; il les etudie
pendant des semaines abn de les caracteriser. Le 28 decembre 1895, vioien
aux grands noms de IOepoque un memoire dans lequel il expose sesnaigms
et conclusions. Il y ecrit ainsi que ces rayons, de nature birente des rayons
cathodiques, ontune certaine parente [avec] les rayons lumineux, en ce sens quOQils
presentent certains phenoménes communsEn 1897 Joseph Thomsor? decouvre
IOelectron, terme invente par George Stonéy en 1894 pour qualiber les charges
donnant la saveur chimique des atomes. DOune maladresse legendaligomson
montre cependant en 1891 que les rayons cathodiques ont une masse, en 1898its
ont une vitesse et en 1897 il mesure le rapport e/m. COest la preuve gi@xlectricite
a un support materiel : IOelectron. John S. E. Townsend et H. A. W§bn, dans une
chambre & brouillard, trouvent sa charge et sa massé&®, il est 1836 fois moins lourd
que 1Oatome dOhydrogete

Desirant veriber IOhypothése de la relation entre rayons X etudrescence, Henri
Becquerel choisit le materiau dont IQintensite des! ets lumineux induits est la
plus forte, les sels dOurane. COest son pere, Alexandre Becddérejui a classe les
di! erents elements RBuorescents. Il place dans une feuille de jEpnoir une plaque
photographique et deux lamelles recouvertes de sulfate double dOuybn et de
potassium, et sur IOune dOelle il place une pice en argent. LOeliseest expose au
Soleil puis la plague photographique est developpee : elle montra kilhouette des
lamelles et IOombre portee de la pce. Il reproduit cette empience en intercalant
une mince lame de verre entre les sels et la plague photographique, le resultat
est le méme, mais moins intense : le sel dOurane semble ematimerayonnement

9. William Crookes - Londres 1832, Londres 1919
10. Jean-Baptiste Perrin - Lille 1870, New York 1942
11. Wilhelm Conrad R entgen - Lennep 1845, Munich 1923
12. Joseph John Thomson - Cheetham Hill 1856, Cambridge 1940
13. George Stoney - Oakland Park 1826, 1911
14. e=1,602 176 53 (14) 10 *° C et me = 9,109 3826(16).10 3 kg = 0,510 998 918 (44) MeV/c?
15. La masse de IOhydroggne est dOenviromy = 938,8 MeV/c 2
16. Alexandre Edmond Becquerel - Paris 1820, Paris 1891
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partiellement arréte par la lame de verre. Le 2 mars 1896, Henri Becquelrecrit :
les mémes lamelles cristallines [... ] maintenues a IOobscurite, produisentcere
les mémes impressions photographiquedl suppose dans un premier temps que
les sels dOurane emmagasinent de IOenergie quQils restituelaigement, mais
aprs deux mois puis sept ans de test, il ne constate pas de diminatn de IOenergie
emmagasinee, alors que les plaques sejournaient a IOombre dOunecde plomb.
LOorigine du rayonnement est donc autre. Il montre dans un premier teps que
le rayonnement est dé a IQuranium, quelle quOen soit la formd, ron par les
substances Buorescent non-uranigue.

En 1897, Marie Curie choisit comme sujet de thése IOetude des ray@ments de-
couverts par Henri Becquerel et recherche dOautres elemenisceptibles de produire
le méme type de rayonnement. A I0aide dOun electrométre aaginant perfectionne
par son mari Pierre Curie, sorte de chambre dOionisation permettant daesurer des
courants de IQordre de 161A, elle isole un nouvel element quOelle nomme polonium,
en IOhonneur du pays qui IOa vu naitre, puis un second quOgllellepradium (du
latin radius, rayon). Elle montre ainsi que les rayonnements uraniques ne sontgs
propres a IOuranium, puisquOexistant dans dOautres elemesitsntroduit donc le
terme de radioactivite. Elle presente sa thése en 1903, la méme@e al elle reigoit,
avec son mari et Henri Becquerel, le prix Nobel de physique. Cepeadt, |Qinterpre-
tation physique de ce rayonnement, ainsi que sa nature, restent umysgre.

1.1.2 De la nature de la radioactivite

A |10aide de champs magnetiques, Paul Villald identibe une partie de ces
rayonnements comme etant de méme nature que les rayons X, mais plpgnetrant.
Friedrich Giesel® dOun cote, et Pierre et Marie Curie de 10autre, montrent quOune
partie des rayonnementsuraniques se comportent en tout point comme les rayons
cathodiques et sont donc des electrons. Mais a |0aide dOecr&tenyri Becquerel
et Pierre et Marie Curie identibent un troiseme rayonnement, arréte par une
simple feuille de papier. COest en 1903 quOErnest Rutherfotdgréce a un champ
magnetique beaucoup plus intense, caracterise ce troiseme mynement. Celui-ci
est plus di' cilement devie, et a IOinverse des electrons : cOest uyonaement
lourd de charge positive. En etudiant le rapport charge sur masse, il caut sur
sa nature : le rayonnement! correspond a IOemission dOun noyau dOhelfie,
ce quOil conbrme en 1907. Le rayonnementanique est donc compose de trois
rayonnements :! (lourd et positif, helium), " (leger et negatif, €lectron) et$
(neutre et sans masse, photon). La composition de la radioactivite estomnue, mais
pas la cause.

Dans un laboratoire de IQuniversite de Montreal, Ernest Rutherfdr et Robert

17. Paul Ulrich Villard - Lyon 1860, Bayonne 1934
18. Friedrich Oskar Giesel - Winzig 1852, Braunschweig 1927
19. Ernest Rutherford - Nelson 1871, Cambridge 1937
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Owens?® constatent une variation de |Qintensite du rayonnement emis parudtho-
rium en 1899. Celle-ci est due aux aleas et hasards de la science : duranke expe-
rience, Owens, en entrant dans la salle, ouvre la porte, ce qui cgain courant dBair
inRuant IOexperience. Pierre et Marie Curie avaient aussi rengue ce phenoméne en
constatant la radioactivite induite dOobjets ayant sejournes qigue temps au voi-
sinage de la source. Ernest Rutherford interp®te ceci en suppasit que le thorium
emet un gaz, lui aussi radioactif. Il sOattache alors & comprendre cetiemanation,
quOil liquebe et il mesure alors une decroissance exponergiek IQactivite. Dans le
méme temps, le thorium duquel il a isole le gaz et qui avait perdu & son activite, la
regagne en méme temps que celle du gaz decrodt. Il mesure queotarae des deux
activites est constante. Il etablit avec Frederik Soddy*! les preméres equations de
decroissance radioactive. lls ecrivent en 1903 ques «lements radioactifs sont in-
stables et se transforment spontanement : leur transformation est accompagnee de
la production de rayons expulses de IOatome primitif et de celle dOun nountgpe
dOatome radioactifLa notion de Pliation radioactive est donc nee. La loi de Soddy-
Rutherford permet de prevoir les changements des masses et desmeros atomiques
dans les transitions radioactives. LOensemble de ces equations @ emplete par
Bateman?? en 1910.

1.1.3 La source et le noyau

Aux XIX eme spcles avant et ap®es Jesus Christ, IDatome est indivisiblet de
structure inconnue. LOavnement de IQatomistique moderne ava decouverte des
rayons X sonne le glas de IOinsecable : il existe desormais desaniset en 1897
Joseph Thomson decouvre IOelectron. Avec cette decouverte lediie de 1Oatome
doit changer : il est compose de charges negatives, les electrons,déune charge
positive, associee a la charge negative quOil contient puisqut neutre et ayant la
quasi-totalite de la masse totale. Thomson etablit un moctle dOatomepherique,
compose dOundistribution dOelectricite positive la plus simple pour les calculs
mathematiques, cOest-a-dire, repartie dans une sphére al les corpuscules (electrons)
sont distribues uniformementdans une mer de charges positives, les deux «lements
etant en quantites egales.

Ce mocele evolue en 1911. Rutherford etudie la Husion des particules!
dans IQair ou a travers de minces parois, en les detectant a IQaidun appareil a
scintillation au sulfure de zinc cree par Ruben et Regener en 1908 Berlin. Cet
appareil permet de compter les particules, mais aussi de les situeAinsi Hans
Geiger®® montre que les! , collimates, sont devies de quelques centémes de degre
aprs étre passes par une feuille dOor degh dOepaisseur. Puis il montre avec Ernest
Marsden?* quOune particule sur huit mille est deviee dOun angle superia 9

20. Robert Bowie Owens - 1870, 1940

21. Frederik Soddy - Eastbourne 1877, Brighton 1956
22. Harry Bateman - Manchester 1882, Pasadena 1946
23. Hans Geiger - Neustadt 1882, Potsdam 1945

24. Ernest Marsden - 1889, Wellington 1970
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Par rapport au modele precedent de Thomson, ces resultats sont etontradiction
totale. Rutherford propose alors un modle dOatome ai les charges pasés et
la quasi-totalite de la masse sont concentrees dans un tout petit voine, quOil
nomme noyau. La deviation des! par le noyau sOexplique alors par la repulsion
coulombienne entre le noyau et IQ quand celui-ci passe a proximite. Sinon il
traverse des electrons et nOest pas devie. Rutherford met doan equation ce
mockle, base sur une repulsion coulombienne dOune charge pusitientrale sur les

I incidents, liant IOenergie de!lGavec IOangle de deviation. En fonction de la densite
du milieu, il prevoit alors les probabilites de deviation, qui soh en accord avec
les experiences. Il met en evidence aussi quOun atome est @palement compose
de vide. Les mémes experiences de Geiger et Marsden montrentede nombre de
particules elementaires composant le centre de IOatome egaka la moitie de la
masse atomique Ceci introduit IQidentite du nombre atomique Z et du nombre de
charge, remediant aux irregularites de la classibcation perioglie des elements de
MendeledeV?®, creee a partir de 1868 suivant les proprietes des atomes.

Soddy montre en 1914 que IOemissibrchange la nature chimique de IOemetteur,
mais aussi que son nombre de masse evolue. Dans la classibcation de Ndsidy,
IOemission decale IOatome bls de deux cases a gauche du pére. Il en va de méme
pour les "', avec un deplacement dOune case a droite. Sachant qué iibrte
deux charges positives et le"' une charge negative, il devient evident que ces
rayonnements proviennent dOun processus nucleaire spontane

En 1919, Rutherford detecte des particules positives capables de panarir un
grand trajet dans 1Qair, plus que des. Il interp@te ces particules comme etant le
resultat dOune transmutation, Graal de 10alchimie, de IOazote engdrg, telle que :

UN+1 1 Y0+ p (1.1)

Ce nQest quden 1932 que James Chad#figirouve IQexistence du neutron, par-
ticule neutre constituante du noyau comme de IQ Cette decouverte fait suite aux
experiences de bombardement §&ur du beryllium, ce qui produit un rayonnement,
suppos&$, mais susceptible dOarracher des protons tres energetiques aubstances
hydrogenees quOl@ne Joliot-Curfé et Frederic Joliot?® lui font traverser.

Be+! ! 2C+n (1.2)

Les constituants de lQatome sont desormais connus (electron, protons e
neutrons), seul le mocele planetaire (Rutherford, Perrin) a evolue du fait de ses
incompatibilites avec la mecanique classique, connues maisidkes par Rutherford.
Elles sont au nombre de deux. Premiérement, en tournant autour du ngau les

25. Dimitri Ivanovich Mendele 8ev - Tobolsk 1834, Saint Petersbourg 1907
26. James Chadwick - Bollington 1891, Londres 1974

27. lene Joliot-Curie - Paris 1897, Paris 1956

28. Frederic Jean Joliot - Paris 1900, Paris 1958
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electrons devraient perdre de IOenergie (sous forme de rayons X)hmir par
sOecraser sur le noyau. En et, suivant IOelectrodynamique classique, toute charge
acceleree emet un rayonnement continu suivant la formule de IHe 2%, puisque
IOenergie decroit au fur-eta-mesure de IO0emission. Demeément, les volumes des
atomes devraient @tre di erents car toutes les orbitales des electrons sont possibles
pourvu que la vitesse soit sti sante. Or, la dimension des atomes dOune méme
espace est unique. COest en 1913 que Niels Bhetablit a IQaide de la premire
quantibcation de Planck®! et de IOetude de spectres dOemission de |Ohydrogene la
notion dQorbitale : le passage dOun electron dOune couche a une aety@us basse
energie est accompagne dOun rayonnement mono-energetiquectiraent lie aux
energies des deux niveaux E; " E; = h& Ce rayonnement est egalement appele
rayon X, mais nOa pas la méme origine que |Qautre dé au freinage destretes
(Bremsstrahlung [LOAnnunziata 200B.

Cette quantibcation de IQespace est conPrmee en 1921 par Stéret Gerlach®3,
COest une revolution, balayant sur son passage moins de concepts de@&ouvre de
nouvelles voies. Son acceptation est donc tes ticile, méme pour Albert Einstein3*
qui ne cesse de la critiquerCelui qui nOest pas choque par la theorie quantique ne I0a
pas comprise dit Bohr. En 1927 Dirac introduit la seconde quantibcation, & propos
de laquelle (en 1949) Paul?® dita Klein %6 : La seconde quantiPcation, cOest le peche
au carre.

1.2 Interaction rayonnement-matére

Un rayonnement est un mode de propagation dOenergie dans I0espacex-Geu
nOetant detectes et caracterises qula travers leurgriattions avec la matére dans
laquelle ils evoluent, on classe IOensemble des rayonnementsienx grandes cate-
gories : les rayonnements non-ionisants et les rayonnements ionisantDe la méme
mangre, cette arborescence se developpe jusquOaux rayonnetméhphysiquek (!,
"8, ).

Les rayonnements indirectement ionisants (RII)

Electriquement neutres, ils sont susceptibles de transferaine importante frac-
tion ou la totalite de leur €nergie en une seule interactiona des grticules chargees.
Ce sont ensuite ces particules secondaires qui ionisent le milielOionisation se fait
donc en deux etapes. Les neutrons entrent dans cette categorie. Oeyt considerer

29. Heinrich Rudolf Hertz - Hambourg 1857, Bonn 1894

30. Niels Hendrik David Bohr - Copenhague 1885, Copenhague 1962
31. Max Karl Ernest Ludwig Planck - Kiel 1858, G ettingen 1947

32. Otto Stern - Sohrau 1888, Berkeley 1969

33. Walter Gerlach - Biebrich 1889, Munich 1979

34. Albert Einstein - Ulm 1879, Princeton 1955

35. Wolfgang Ernst Pauli - Vienne 1900, Zurich 1958

36. Oskar Klein - M arby 1894, Stockholm 1977
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gue les rayonnements electromagnetiques (X &) entrent dans cette categorie car
le nombre dOionisations directe est considerablement plus failjae celles dues aux
particules charges. COest un point de vu quantitatif car 10&t photoelectrique est
une ionisation directe du milieu.

Les rayonnements directement ionisants (RDI)

Constitues de particules chargees, ils delivrent directeemt a la matére leur
energie principalement par des interactions coulombiennes sOrdamnt entre elles et
les atomes du milieu. Les transferts dOenergie, dependant des sesset des charges
des particules en mouvement, sont dierents et il y a lieu de distinguer entre parti-
cules chargees lourdes (proton, deuton, alpha, ions lourds) et eteans. Les rayonne-
ments @lectromagnetiques (X et$) entrent dans cette categorie mé&me si le nombre
dOionisations directe est considerablement plus faible que eslidues aux particules
charges.

Figure 1.1 b Classibcation des rayonnements en fonction deseds. La valeur
12,4 eV provient de la debnition dOun rayonnement ionisant dOapre code de
sante publique.

1.2.1 Interaction des photons

Ne possedant pas de charge €lectrique, les photons generalemenmit £lasses en
tant que rayonnement indirectement ionisant car le nombre dOionisations directes
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est tes faible devant celles provoquees par les particules ahgees (electrons! ,
...), et si leur @nergie est su"sante & 12,4 eV). En traversant la matere, celui-ci
peut subir plusieurs types dOinteractions, dont les probabilits changent suivant son
energie.

1.2.1.1 El!et photoelectrique

Cette interaction decrit IOabsorption compkte dOun photon inc@ht par un €lec-
tron dOun atome cible. Un electron isole ne pouvant pas interagir de tetfaiéon,
cOest tout IQatome qui participe a cette interaction. LOenergie photon incident E
est convertie en €nergie de liaisot);, en energie cinetique du photoelectroit¢ et
en energie de recul de IOatome citlg (Eq. 1.3). Il y a alors ionisation que si Ey
est superieure au,.

Es= U + Ec+ E, (1.3)

LOatome entier participanta IQinteraction, il y a une variation deJ; en fonction
du numero atomiqueZ pour les dil erentes couches atomiques (Fidl.2). La masse
du noyau etant au moins 1836 fois superieure a celle de I0electriidenergie de recul
de IOatomé&, est donc negligeable par rapporta celle emportee par le photoeleon.
La direction du photoelectron est lieea la direction eta IOmergie du photon incident.
Plus les electrons sont lies a IQatome, plus ils ont une sectioh eace grande dOétre
ejectes lors de I0interaction. LOatome ionise a une energiecitéton egalea U, qui
va étre dispersee sous forme de Ruorescence ou par &jection dédertron Auger. Le
processus photoelectrique est dOautant plus important que le mero atomique Z
est eleve et IOenergie du photon est faible.

La probabilite dOinteraction dOun photon avec un atome est donnee parélation
suivante :

g !
pe='"t!?2%4 2 (1.4)

=

avec :

P'n = %(r g = 0,665 b, la section € cace de Thomsonye = 2,28 fm, le rayon
classique de IOelectron;

P! =1/137, la constance de structure bne;

b E; IOenergie du photon incident;;

D Eg = mec® = 511 keV, IOenergie au repos de [Oelectron;

b Z le numero atomique de I©atome cible;

1.2.1.2 E!et Compton

LOeet Compton 37 [Compton 1923 consiste en la di usion inelastique dOun pho-
ton sur un electron dOun atome. De faiéon pratique, cetteldision est traitee comme

37. Arthur Holly Compton - Wooster 1892, Berkeley 1962
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Figure 1.2 B Energie dOionisation de certaines couches atomiques en fonction du
numero atomiqueZ [Lederer 1978.

une dil usion elastique dOun photon sur un lectron quasi-libre. Cet et est pre-
dominant pour des photons dOenergie entre 30 keV a 20 MeV (Fid.4) pour les
materiaux legers. Le photon incident ne cde quOune partie de semetgie a un
des electrons des couches peripheriques de IOatome, ci quingede considerer que
IOelectron avec lequel le photon interagit est libre. On peut alorgcrire la relation
entre IOenergie du photon incideri, et IOenergie du photon tuseE " dans IOangle
), Te IOenergie de I0electron (Fig6) (avec * = Ex/m ¢C?).

Ex
1+*(1" cos))

T. = *(1" cos))
T SF14*(1" cos))

E#" = (15)

(1.6)

La formule de Klein-Nishina3® permet dOobtenir la section'ecace dl erentielle
par unite dOangle solide (Eql.7) [Klein 1994], en fonction de IOenergie du photon
incident E4 et de 10angl¢ (Fig. 1.3).

!
d KN (E#v)) _ @ 1+C082) + *2(1 ! COS))2 (1 7)
d# 2 (1+*@1" cos)))2 (1+*@1" cos)))s '
LOenergie de IOelectron est rapidement dissipee dans la maténvironnante,
mais le photon Compton continue sa coursei.e. il a une probabilite importante de

sOechapper. Dans la gamme dOenergie ai tet @st predominant, la distribution

38. Yoshio Nishina - Satosho 1890, Tokyo 1951
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Figure 1.3 Section e"cace di erentielle de IQeet Compton en fonction de IOenergie
du photon incident et de IQangle de Husion.

dOenergie depend de la probabilite dOinteraction avec lectedbns et donc de la
densite electronique du materiau, et donc de son nombre de charge(Eqg. 1.8).

l "
*2+2*+2 *3+9*2+8*+2

[ I— 2—2 *
c=2(rgZ® ——5—In(1+2%)+ 21 +2%)?

5 (1.8)

On retrouve bien lim = ' .
$# 0

1.2.1.3 E!et de creation de paire

Aussi appele &et de materialisation, IOket de creation de paire consiste en la
creation dOune paire electron-positroi$(! € +e*) lorsque le photon interagit dans
le champ coulombien dOun noyau ou dOun electron. Le photon sOannikites dette
creation et son energie est partagee de fadon equivalente entes deux particules
(Eq. 1.9).

E# = Ee+ + Ee[ (19)

Il existe donc une energie minimale pour cet leet : deux fois la masse de
|Oelectron soit, 1022 keV pour une interaction nucleaire (reacticd$ ! e* €' ), ou
quatre fois la masse de IOelectron, soit 2044 keV pour une interactiolearonique
(reaction $¢ ! €e'€ € ). De plus, la conservation de la quantite de mouvement
(pg = " p&) permet de montrer que les deux particules produites sont emés a
18i10une de I0autre dans le referentiel du centre de masse.

Cet el et nOest pas possible dans le vide car la conservation de IOenergjeene
étre satisfaite en méme temps que la conservation de IQimpulsi@Oest le voisinage
dOun noyau, celui-ci recuperant une inbme partie de IOerergide 10impulsion, qui
permet les conservations. L®et de production de paire sOaccompagne de IOemission
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de rayonnement : en bn de parcours, le positron produit sOannihileex un €lectron
du milieu en deux photons de 511 keV.

La section e"cace de creation de paire' , (Eq. 1.10 montre quOelle varie en
Z2In(Ey), et donc augmente avec le nombre de charge et IOenergie du photon,cave
deux formes dependant de I0energie suivant que! KbedOecran est a prendre en
compte ou pas.

%
# e 2 2$@ 2Ei\w 218 : Eo—! U3
, Irez? sIn(g)" % ‘ SiZEg$ Ex $ 50Z (1.10)
P wr2z2"Bin(183z' V3" 2 siEy %5z U3 '

1.2.1.4 Autres interactions
Dilusion Thomson

Cette interaction contribue relativement peu au coée' cient dOattenuation total.
Elle concerne les photons de faible €nergie qui!disent sur un lectron assez for-
tement lie & IQatome. Ainsi, cOest I0atome dans son ensemble quirbbde recul et
le transfert dOenergie est alors negligeable : le photon ne perd paend@yie, mais
change de direction. COest une!dision elastique.

Dilusion de Rayleigh

A |Qinstar de la di usion Thomson, le photon ne perd pas dOenergie au cours du
processus, mais subit seulement une deviation.

Photoproduction nucleaire

Un photon dOenergie superieure a 10 MeV peut @tre capture par feyau et
emettre ainsi un neutron (reaction @,n)) ou un proton (reaction ($,p)). La pro-
babilite de ces processus est cependant bien plus faible queluiede creation de
paire.

1.2.1.5 Parcours et attenuation

De fa@on macroscopique, un Bux de photons traversant un materiau suiine loi
dbabsorption en exponentielle, traduite par un cdecient dOabsorption representant
la quantite de photon interagissant par unite de longueur traverse. Alors, avec$ o
le Rux de photons incidents et$ (x) le Rux apms la traversee dOune epaisseurde
materiau, on peut ecrire$ (x) en fonction dOun cdecient dOattenuation lineairqy,
dOun cdecient dOattenuation massiqu@m, ou de la section & cace totale macro-
scopique%= N.' , avec N le nombre dOatomes cibles par unite de volume :

§ $oe X
$(x)=, $oe Hm%X (1.11)
$0e! I'x
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Figure 1.4 b Predominance des interactions photon-matére en fonction du mmero
atomique et de IOenergie des photons.

Enbn, les coe"cient dOattenuation lineique des materiaux (Eql.11) peuvent
sOecrire en fonction des IOequation des types dOinteraction 184), donc ces coef-
bcient dependent bien des predominances dekets liees aux energie (Figl.4).

N
%= A pet et p) (1.12)

avec

b, la masse volumique;
D N4 le nombre dOAvogadro;
b M la masse molaire du materiau.

1.2.2 Interaction des particules chargees

Nous nous interessons ici aux particules issues de desintegratoradioactives!
et " . Nous allons donc dans un premier temps etudier ces deux types de piaules
avant dOen detailler les interactions.
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1.2.2.1 Les particules !

Figure 1.5 D Double deRexion dOun par collision avec les noyaux du gaz dans
une chambre a brouillard.

La decroissancel traduit la transformation dOun noyauéx en un noyau bls
21 3Y avec emission dOun noyau dOhelium. La pgligillustre le trajet dOun! dans
une chambre a brouillard

X1 SioY+ ! (1.13)

COest une reaction qui concerne des noyaux lourds : IOenergidaigoh de la
particule ! dans le noyau doit @tre negative pour que la reaction soit spontanee
(Fig. 1.6).

Figure 1.6 B Energies de liaison en fonction du nombre de nucleons.

Dans une transformation radioactive, masse et energie sont conserveee telle
sorte que IOenergie liberee est equivalente a la perte dasse. La chaleur de la
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reaction Q sOecrit alors :

Q=( Mpere " Myis * M- )CZ (1.14)

Cette energie est partagee entre le noyau bls et IGCependant, ce dernier en
emporte la quasi totalite sous forme dOenergie cinetique du fai¢ da dil erence des
masses. Dans le cas d&P°Ra, cette energie vautQzzs Ra = 4,87063(25MeV . Cinq
emissions! di! erentes sont possibles (Figl.7), emportant de 98,2% de |Oenergie
de reaction pour 100, le plus probable, & 85,4% pour le moins probable. Il y a
donc une energie de recul du noyau bls, & concurrence de |Oextiin, qui pour
retourner a IQetat fondamental emet de$, rayonnement electromagnetique signant
une desexcitation nucleaire.

Le noyau bls, a I1Qinstar dOun canon envoyant son obus, prend une padie
IOenergie. Celle-ci peut étre debnie par IOequation suigarsiemblable a celle en
mecanique du point :

M-
Erecul = M Q- (1.15)
ils

LOenergie dOune transition est alors la somme de IOenergie de Eegul et de
IOenergie emportee par! IE-. De plus, il existe aussi une energie minimale de
reaction, nOetant possible que §- > 0 (Eg. 1.16). En ecrivant cette reaction en
terme d()energie de liaisoB, on trouve :

Q- =B-" B(AZ)+ B(A" 42" 2) (1.16)

avecB- =28,3 MeV.
LOequation de Bethe et Weizgker exprime I0energie de liais@(A,Z ) en fonc-
tion des numeros atomique :

z2 . (A" 22)?
AL3 A
avec-(A,Z) est I0energie dOappariement :

§ 0 " pour A impair

-(AZ)=, " 12/ 4A pour Z pair et A-Z impair (1.18)

"12/ A pour Z et A-Z impairs

B(AZ)= a/A" asAZ3" a + -(AZ) (1.17)

La litterature fournit certains des co€" cients a, par exemplea, = 15,9 MeV, ag =
18,0 MeV, a. = 0,7 MeV determine par Green.

On peut calculer les conditions pourQ- > 0 avec un noyau symetrique (A = 22).
Ceci permet donc de montrer que A doit &tre superieura 100 pour ga dOun point
de vue energetique une particulé puisse exister. En tenant compte de la ligne de

stabilite des noyaux,
A

Z= 270015773 (1.19)
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Figure 1.7 B Schema de decroissance &i?Ra [CEA 1999
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on montre que le nombre de masse doit @tre superieura 120, ainsi queus |Oavons
vu precedemment (Fig.1.6).

Les mesures experimentales montrent que la periode radioactiees emetteurs
I est comprise entre 107 s et 1¢ ans, avec une energie de!l@Gmis de 1,8 MeV a
9,68 MeV. A patrtir de di! erents emetteurs naturels (U, Th, Ra, Ac), une relation a
ete etablie entre le parcours de la particulé dans IQair et la periode de IOemetteur :
In.» = ¢,+ ¢ InR-. La loi dDechelle permet de connaitre le parcours dOudans un
materiau en connaissant son parcours dans IQaR+{ (cm) = 0,32 E¥2 (MeV)). On
en deduit une relation entre IOenergie de la particule emisel@ periode radioactive
de IOelement emetteur (FidL.8), de la forme In. » = c3+ c4InE- .

Figure 1.8 b Relation entre IOenergie de la particule @mise avec la periode de
|IOemetteur.

Cependant, dil erentes experiences ont montrees que désde 8,57 MeV sont
di! uses elastiquement par des noyaux dOuranium, ce qui montre qeedotentiel
coulombien sOapproche jusqu®a 33 fm du centre du noyau, avec uaetéur de
IOordre de 25 MeV. Or, un a une energie de quelques Me%?, et donc le noyau
devrait avoir un rayon de IQordre de 66 fm pour que!lQpuisse étre ejecte. La
theorie classique, en contradiction avec les experiences, nermet pas dOexpliquer
correctement les interactions nucleaires (Figl.9). Depuis 1913 une autre mecanique
existe, et elle permet la description de 1Qinbniment petit.

De faigon classique, une particulé liberee sans €nergie cinetique subira de la
part du noyau une repulsion coulombienne, et donc son €nergie ciigie doit étre

39. 28U, E(! 0,0) = 4,2697 (7) MeV [ CEA 1999]
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Figure 1.9 b Schema de la barrére de potentieEvans 196]. Les 8,57 MeV cor-
respondent & IOenergie de la particule historiquement bombagd«sur le noyau qui
ne IQatteint pas, et les 4,27 Mev correspondent a IOenergie deddis par [Oatome
bombarde.

egale a celle du potentiel electrostatique Z2e?/ (4(* or), avec r le rayon nucleaire
classique. Nous avons vu quOune description classique ne su't pasexpliquer
entérement la desintegration! . En 1928, Gamow?*® propose dOutiliser la mecanique
ondulatoire dont la formulation est tout juste achevee pour decrire ¢ phenomene
dOemission , et interpte ainsi I@ comme une particule preexistante au sein du
noyau, franchissant la barrére coulombienne par éet tunnel.

Il nous faut donc utiliser IOequation de Scladinger®!, qui dans le cas dOun pro-
bEmea deux corps peut se ramenera un probEmea un corps dange referentiel du
centre de masse, par analogie a la mecanique classique, dependad@un potentiel
radial U(r), avec p la masse reduite et r variant de 0a +& .

L2 d2 2d v _
gz ra) P V0" Q@ &m=o (1.20)

La resolution de cette equation dans le cas dOun puits de potentiglroe donne
trois solutions &;(r), une par zone pour solution une onde incidente, une onde
reRechie et une onde transmise. Il y a donc une probabilite non tte quOune particule
franchisse une barrére de potentiel.

(

) & = éeiklr + %e! ikqr
— Q kzr Q ! k2l’
, &2 = ﬁe' + -e (1.21)
&3= I’7e|k3r

40. George Anthony Gamow - Odessa 1904, Boulder 1968
41. Erwin Schredinger - Vienne 1887, Vienne 1961



1.2. Interaction rayonnement-matere 23

en debnissant

(1.22)

avec

b U la masse reduite;

b Hy, la hauteur de la barrére.

La continuite aux limites permet de determiner les di erents coé cients, sachant
que ce qui aurait d& @tre le dernier membre des (correspondant a €' k3") est
elimine dObce car non convergent err | & . La probabilite de transmission a
travers la barrre sOecrit donc :

_IFIP_ 6

= AP (1.23)

avecG = % 2u(Hp" Q) le facteur de Gamow et a ( 1k ) IOepaisseur de la
barrére.

Dans le cas dOune barrre plus complexe, comme de type coulombien, peut
faire IOapproximation dOune succession de barrére rectangulaira.methode la me-
thode Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) [ Evans 1967 permet de resoudre I0equa-
tion de Schradinger et dOen extraire un cdecient de transmission de la forme
T( € C.

La constante de desintegration du noyau pere peut sOecrire comme le produit
de trois termes. = Pg.Pc.Py, telle que :

P Pr : la probabilite de preformation de! dans le noyau parent P =1);

b Pc : la frequence a laquelle [Oheurte la barrére (Pc = >k ), QVecV sa vitesse

et R le rayon du noyau;

P P+ : la probabilite de transmission Pt = €' ©).

Onaalors.» = oc€ © = o€ ©, avec. g la constante de desintegration reduite,

7R
de IOordre de 12 ¢ 1.

1.2.2.2 Les particules

La radioactivite " cache deux aspects, |Oelectron (Fi).10) de charge negative
€ , et le positron de charge opposee’. Ce type de reaction est particulier car
les mesures des energies désmontrent quQelles se distribuent de faion continue,
entre 0 et une valeur maximale. Confronte a la continuite du spette en €nergie
des desintegrations' , Wolfgang Pauli Cinvente E une nouvelle particule. Celle-ci
fait que la reaction se faita trois corps qui se partagent IOenergieeda reaction :
le noyau Pls, le" emis et un troiseme qui permet dOexpliquer la continuite
spectre en energie. Ce dernier est IQanti-partenaire correspantiau lepton emis de
faidon a assurer la conservation du nombre leptonique dans la reacticet de charge
nulle par conservation de la charge. Son nom, donne par Enrico Ferrff en 1933 en

42. Enrico Fermi - Rome 1901, Chicago 1954
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I@incorporant a la theorie de IQinteraction faible : le neutrinopgtit neutre). Pauli
diraa ce sujet avoir [...] fait une chose terrible : jOai postule une particule qui ne peut
étre detecteell nOa dOailleurs ete vu pour la premére fois quOen 1956 par &eat
Cowan a Savannah River aupes dOun reacteur nucleaire, en risaint une reaction

" inverse.

Figure 1.10 B Photographie dOune chambrea brouillard dans laquelle le trajeGain
" est visible, courbe par un champ magnetique externe.

La decroissance' ' est la transformation dOun neutron (instable) en un proton
avec emission dOun electron et dOun antineutrino electrard@gElle est valable pour
le neutron isole qui est instable £,, = 886,8 s), et pour certains noyaux.

n! p+eée +&
A A !
2KV 7Y+ e +&
La decroissance' * quanta elle est le symetrique de celle'' . Elle transforme
un proton du noyau en un neutron avec emission dOun positron et dOueutrino
electronique, exclusivement au sein dOun noyau, le proton etastable.

(1.24)

AX 1 S Y +e + & (1.25)

Le neutrino est un lepton neutre, associe a chaque lepton chargg et &, [ et
&, # et &). Ces particules elementaires ne subissent pas IOinteractitorte qui
assure la cohesion du noyau. De nombreuses questions se posent em@ur cette
particule elementaire quant a sa masse (de combien tes faibl®) et son moment
magnetique (en a-t-il un?) (Tab. 1.1).

A la di! erence de la reactior ' , il y a emission de deux photons de 511 keV
chacun du fait de la desintegration dOun positronium forme en bn gercours du
positron dans la matére.

Un rayonnement” ne peut exister que si IOenergie disponible est'ssante, cOest-
a:dire si le noyau pere 2 X, a une masse superieure a celle du noyau bjs4Y et de
IOelectron.
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Neutrino Masse Moment section e"cace par
(eV) magnetique (MeV/T) nucleona 1 GeV (b)
& <2 < 5810 %
& < 19010° <4310 % 10 4
& < 182.1C° < 3,1.10 %/

Table 1.1 B Masse, moment magnetique et section e"cace des neutri-
nos Beringer 2013.

On consicére la masse du neutrino comme nulle. La reaction nOetgossible
que pour Q; > 0, le neutron libre est emetteur"' (Q, = 0,78 MeV), tandis que
le proton libre est stable (Qi < 0). Le processus elementaire de la reactioh*
(Eq. 1.25 nQest possible que pour des noyaux satisfaisant IOequa@n> 0. Cette
radioactivite " nOest donc limitee ni en A, ni en Z, mais dans la proportion du
nombre de charge par rapport au nombre de masse.

En negligeant la di erence dOenergie de liaison des atoméX et
91 1Y [Valentin 1995], on peut ecrire en terme de bilan de masse atomique les equa-
tions :

Q: =(M(AZ)" M(AZ +1)) ¢ (1.26)
Qi+ =(M(AZ)" M(AZ" 1)" 2me)c® (1.27)

On neglige ici aussi les rearrangements du corége lectroniquaraine €mission
" forme un ion. Cependant, |IOatome redevient neutre en un temps 8ecourt, de
IOordre de 10'2 s [Valentin 1995]. On a aussi une certaine energie de recul du
noyau bls, ainsi quOune excitation, qui pour retournera IOetat fdamental emet des
$, rayonnement electromagnetique signant une desexcitation nueaire.

Une transition " ne va pas toujours vers le niveau fondamental du noyau bls,
ici & 98% vers le troiseme niveau excite du®°Ni pour la desintegration du ®°Co

(Fig. 1.11).

Par rapport a des transitions !, les transitions " sont lentes Malentin 1995,
cOesta-dire que dans des situations comparables (en intensiteoyennee dans
le volume de desintegration), IQinteraction faible a une interigi beaucoup plus
faible que IQinteraction electromagnetique, dOal son nom; si failgue le moddle
de Fermi, qui pourtant rend correctement compte des periodes rdadactives, est
base sur une interaction ponctuelle. Ce nOest que pres de trenans plus tard
que S. L. Glashow*® propose un mockle uniPant les theories electromagnetique
et faible, sous le nom dOinteraction electrofaible. Les transitions sont depuis

43. Seldon Lee Glashow - New York 1932
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Figure 1.11 B Schema de decroissance #iCo [CEA 1999].
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vues comme un changement de saveur dOun quark dOun nucleon du n@yau 1.12).

Figure 1.12 P Ladesintegratioi' est le resultat de la transformation dOun neutron
(udd) du noyau en un proton (uud) en passant par le bosorW' . La desintegration
"* est le resultat de la transformation dOun proton (uud) du noyau en un @utron
(udd) en passant par le bosonw * .

La forme du spectre” est, on [Oa vu, continue sur une plus ou moins grande plage
dOenergie. Cependant, la repartition dans toute cette plage nOga$ equiprobable.

Nous savons que lors dOune transitioh, IOenergie de la reaction est partagee
entre les deux leptons produits et le recul du noyau Pls. Or, a @instar des tran-
sitions ! aJ plusieurs voies de passage sont possible, chacune ayant une cemi
probabilite, les transitions " aussi ont plusieurs voies. Cependant, autant dans un
spectre! dOune source on observerait plusieurs raies, dans un spectreQest la
forme du spectre qui evolue.

La desintegration” est une interaction entre le noyau et le champ de la paire
("', &) ou (", &). Le passage de I0etat initial|i>) a 10etat bnal [f>) a pour
constante de desintegration :

= X ) (1.28)
avec dN1 dN
(E)= T (1.29)

le nombre dOetats quantiques du syseéme Pnal par unite dOgiecinetique totale
liberee lors de la transition, etH;; 10element de matrice de la transition, tel que
/N 000
Hi = &F(m, ..., rh)&F () &P (/) GE & (r, ..., 1R ) O# (1.30)
=1 e
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avec :
b &; : fonction dOonde du noyau pére;
b &; : fonction dOonde du noyau Pls;
b &, : fonction dOonde de la particulé emise;
b & : fonction d®onde du neutrino emis;
D Gk : constante de Fermi (intensite de IQinteraction faiblel*
En negligeant le spin des leptons, on a :

& = et
2 = sl (1.31)
\%

avec V le volume de normalisation etk = #/!. En faisant IOapproximation des
longueurs dOonde qui a 1 MeV sont t@s superieures aux dimens®mucleaires,

ie. (K + K)#) 1, on obtient &F(M&3(#H) ( UV . LOelement de matrice de la
transition peut alors se simpliper enHi = GEMj /V , avec Mz le recouvrement

des fonctions dOonde de 10etat Pnal et initial du noyau.

Dans un second temps, il faut prendre en compte les interactions comnbiennes
entre le " et le noyau. On introduit dans IOequation un facteur coulombien, ags
appele facteur de Fermi (Fig.1.13), et IOelement de matrice de la transition sOecrit
alors |Hy |> = |Hif |?F(Z,E), avecF le facteur de Fermi :

# 2
2(/ /!! = 4)?5%

noal 2) —un_ Ze?
1 e) /!+— HSohv

F(Z,E)= (1.32)

Nous allons maintenant calculer la densite df)energie. Pour cela, noaltons
considerer un volume V, cubique de cote L. Les fonctions dOondexce@nt alors
0 = Asin(kyxx)sin(kyy)sin(k;z). Les conditions aux limites imposentkL = n(,
alors IGimpulsion est de la form@? = (kg + ki + k2)! 2, avecn le nombre dOetat
dOimpulsion du leptona une valeur associee getel que nmax = pL/ (!. Le nombre
N, dOetats dOimpulsion inferieurs@est :

_ 14 pLs_ VP
En di! erentiant N, le nombre dOetats dOimpulsion inferiepr nous obtenons le
nombre dOetat dOimpulsion compris entpeet p+ dp :

_vp
EE
Cette relation est aussi valable pour les neutrinos, avec une impulsn g. La forme
du spectre dOimpulsion des electrons correspond a la probabdipartielle pour cet
electron dOavoir une impulsion entrg et p+ dp, avec un changement de variable

(1.33)

dNp dp (1.34)

44. Gg : Constante de Fermi (intensite de IQinteraction faible) (G¢/ (! c)® = 1,166 37(1).10' ®
GeVv.V'?)
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Figure 1.13 B Fonctions de Fermi pour dierents noyau en fonction de IOenergie
cinetique du " . Les transitions "' ont un facteur superieur a 1, tandis quOil est

inferieura 1 pour les transition " *.
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E, +E' = E,_, .Laprobabilite totale dans [p; , pi + dp ], en faisant IOapproximation
d®une masse de neutrino nulle, est :

2 1M 12
PR = . odN = O TR (Zy BB, " EdD (039
Le spectre" est principalement determine par €, " E;)?, soit une forme
parabolique.

De plus, Hi (Eqg. 1.28 contient deux operateurs, un scalaire et un pseudovec-
teur permettant de decrire aux dil @rents ordres la reaction. Le premier correspond
aux transitions de Fermi, sans changement de spin au premier ordre, dé second
permet un changement de spin au premier ordre, ce sont les transitiagtype Gamow-
Teller #°. On debnit alors plusieurs types de transition en fonction des vales des

nombres quantiques orbitall, de spins et par la parite ( .

max

(i= (e (")

Fe Bt h 4 (1.36)
Fermi Gamow-Teller

Transition *+ ok

I s ( +s | | s ( I+s
Permise 0 0 (i=(¢ 0 |0 1 (i= (¢ 1
Interdite 1" ordre |1 O (;="(+ 1 |1 1 (i="(¢+ 2
Interdite 21®™€ ordre | 2 0 (i = (¢ 2 12 1 (i= (s 3
Interdite 3°®™ ordre |3 0 (;="(y 3 |3 1 (i="(r 4
Interdite 4™ ordre | 4 0 (i=(+ 4 |4 1 (i=(+ 5
Interdite 5®™ ordre |5 0 (;="(y 5 |5 1 (i="(y 6

Table 1.2 b Classibcation des transitions .

Pour s nul, les spins de I0electron et de IOantineutron sont andiralles : la
transition est permise. Dans le cas al les spins sont paralElesgs transitions sont
dites interdites (Tab. 1.2). On peut distinguer au sein des transitions permises les
transitions super-permises commet*0 | ¥N+ "* + & et les permises comme
3gel 35Cl+ "! + & Ces transitions super-permises concernent celles qui ont lieu
entre deux etat du méme triplet dOisospin.

1.2.2.3 Transferts dOenergie

Lors de leur passage dans la matére les particules chargees perdéstr €nergie
par des collisions elastiques et inelastiques avec les elects et les noyaux du
milieu. La perte dOenergie totale le long dOun parcours est donc la s@ndes

45. Edward Teller - Budapest 1903, Stanford 2003
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pouvoirs darréts electronique et nucleaire, illustree paribgure pour les dans [Oair.

LOinteraction avec le milieu se compose dOun tes grand nombre deckbdOau-
tant de changement de direction, chacun avec un petit transfert dérergie. Les in-
teractions des patrticules lourdes chargees sont principalementedjuatre sortes :

1. Dilusion elastique sur un noyau . La particule incidente est deviee tout
en conservant son nergie : il nOy a ni emission de rayonnementexgitation ;
2. Dilusion inelastique sur un noyau . La particule est deviee et peut rayon-

ner (Bremsstrahlung) et exciter le noyau;

3. Dilusion elastique sur un electron . AlQinstar de la di usion sur un noyau,
la particule est simplement deviee. Par contre cette reactionOest possible qua
faible energie § 100 keV);

4. Dilusion inelastique sur un electron . Phenoméne le plus probable, il est
fonction de I0energie incidente et engendre soit une excitatiorgitsune ioni-
sation du milieu. Des particules secondaires peuvent @étre ozes, qui peuvent
ioniser a leur tour la matere (electron -).

Chaque materiau visa-vis dOune particule chargee est carads® par son pouvoir
dOarrét total. Dans la gamme dOenergie qui nous interessel) MeV), celui-ci est
donne par les formules de Bethe et Bloch :

b particules chargees lourdes (protong,, muons, ...) :

+ ,
" ‘;—5:40 gzngNZ In @"%Z nn2 (1.37)

b particules legeres (electrons, positrons) :
dE E '
20 Eo + TC($) (1.38)

RN
o TArENZ I S

avec :
D $ le facteur de Lorentz G =1/ 1" "2);

b " est la vitesse relative { = v/c);

P | le potentiel dOionisation du materiau €V), approche parl = 10.Z (Bloch)

ou bien : 1
(12+7/2)z Z$ 12

= (976+5887' 1197 7 w13

(1.39)
b TC des termes correctifs supplementaires.
La perte dOenergie le long du parcoudx dans un materiau constitue deN
composants dans une proportiorm;, est donne par la loi de Bragg (Eqg.1.40.

I " I "
| dE S E
dx materiau i | dx i

(1.40)

La perte dOenergie est fonction de la distance de penetration d®particule
dans la matére. Comme la particule perd une fraction de son €nergia chaque
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choc, en moyenne a chaque libre parcours moyen, la particule negpd pas la méme
quantite dOenergie a chaque fois : elle est beaucoup plus ionisaners la bn de sa
trajectoire (Pic de Bragg). Cette propriete est utilisee dansé domaine medical aj

cette capacite des particules chargees a deposer la quasi-tatel de leur energie en
Pn de parcours permet une irradiation controlee dOune tumeur touneepargnant

au maximum les cellules saines avoisinantes.

Les | dans la matére

Un ! est doublement charge, et possde quatre unites de masse atomigiCela
permet des ionisations dans les milieux traverses, solides, ligles ou gazeux, par la
formation de paires dOions dues a IQinteraction coulombienne ou aux is@hs. Les
interactions des! dans la matiére sont principalement de trois sortes, illustreegar
la bgurel.14

Figure 1.14 b Interaction ded avec un atome.

A partir de IOequation de Bethe et Bloch nous pouvons avoir le pouvoir@arrét
total dOun materiau pour led . Les termes correctifs ne sont pas detailles ici, mais
ils sont implementes dans le logiciel ASTAR® du NIST %7, qui permet de calculer
les pouvoirs dOarrét dels dans divers materiaux.

Le pouvoir dOarrét total dOun materiau pour lésest generalement tes fort (Fig.
1.15), et leur trajet est donc tes court. Le modele de Mozunder et Magee (Fig. 1.16)
decrit la faiéon dont IQenergie de 1§ est deposee dans la matéreMozunder 1964.
lls ont identibe trois cas de Pgure, dependant de IOenergie oksge :

P La short track : cOest en approximation un cylindre de 5 nm de rayon et 50

um de long, ai IOenergie deposee pdr K8t superieurea 0,5 keV. Celle-ci met
en mouvement des lectrons, separes en deux categories

46. ASTAR : stopping power and range tables for helium ions (NIST)
47. NIST : National Institute of Standards and Technology - Physical Meas. Lab oratory
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Figure 1.15 B Pouvoir dOarrét total du toludne pour les par le logiciel
ASTAR [Berger 200§.
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b LOessaim : cOest une zone dans laquelle les elece'gc)no(nt des energies suf-
psantes pour ioniser, et IOenergie deposee est entre 0,1 et OV5 ke

b Les grappes : ce sont des zones eparses, encore plus eloigneesteriarack,
al les electrons sont non-ionisants et IOenergie deposee mi@rieurea 0,1 keV

Figure 1.16 B Depots dOenergie dedans la matire selon le modile de Mozunder
et Magee Mozunder 1964.

Les " dans la matére

Un electron peut interagir avec la matire principalement de trois faéons die-
rentes suivant son energie, decrites par la bgurke17.

Figure 1.17 B Interactions possibles des avec un atome.
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Le ralentissement des electrons par ionisation est decrit par |Qegssion de
Bethe. Dans le cas dOun choc electron-electron, le transfert nraal déenergie est
Tmax = E = Smv2.

Un electron c@de peu dOenergie le long de son trajet (Fi3.18) et son parcours
peut @tre assez long. Le logiciel ESTARK® du NIST inggre IOensemble des corrections
a basse et haute energie. Il permet de voir que jusqufa quelgumegaelectronvolts,
la perte dOenergie est proportionnelle & 1/E, la valeur minimale coespondant au
point al les electrons deviennent relativistes. La remonteegvante correspond aux
rayonnements de freinage.

Figure 1.18 B Pouvoir dOarrét total du toludne pour les par le logiciel ES-
TAR [ Berger 2005.

48. ESTAR : stopping power and range tables for electron
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Nous allons nous interesser dans ce chapitre aux!derents syseémes de detection
permettant une mesure de IQactivit¢" simultanee. Le principe de la detection des
rayonnements ionisants est base sur leur interaction avec la maire! constituant le
detecteur, et on peut distinguer deux grandes classes de deteats :

D les syseémes de detectior visuel E, pour lesquels une interaction conduit di-
rectementa la creation de traces individuelles observables paserte dOenergie
et par changement local de IQorganisation structurelle du materiau ;

b les sysémes de detection electroniques exploitant les io@gons ou excita-
tions induites dans la mateére lors de IQinteraction du passage de lagicule,
permettant IOanalyse electronique de IOenergie des rayonnémen

Seuls les sysémes de detection «lectroniques seront dél@s ici, sysemes com-
poses de trois familles : gaz, semi-conducteur et scintillateur. Isedeux premeres
familles seront detaillees dans une premere section, puis newallons particuliere-
ment developper la scintillation liquide.

2.1 Sysemes de detection !/* a gaz et par semi-
conducteur

2.1.1 Les detecteurs gazeux

Beaucoup de detecteurs en physique nucleaire sont bases sutil®ation dOun
champ <electrique permettant le comptage des <¢lectrons et ions fows par le
passage dOune radiation dans le detecteur. COest sur ce principefqoctionne une
chambre dOionisation. Ce type de detecteur peut étre vu comme wondensateur
rempli dOun gaz inerte dans lequel le passage dOune radiation cre® decharge,
donc un courant entre I0anode et la cathode.

Selon ce point de vue, on peut calculer IOimpedance et la capaci®ak conden-
sateur. En prenant des dimensions standard (10 10, 1 cm), on trouve une capacite
de 9 pF (Eq. 2.1) avec un isolant gazeux . = 1). Dans IOair, IOenergie dOionisation
est dOenviron 30 eV, donc un rayonnement de 1 MeV produira de [Oordee 310*
electrons et ions. La tensiona ses bornes est alors de IQordre de 5 (B4d. 2.1).

C=*arh U= gNos (2.1)

La tension mesuree est donc proportionnelle au nombre dOions formeisecte-
ment lie au rayonnement incident et independant de la tension axi bornes. Cette
derniere determine la vitesse de deplacement des chargesdeit donc étre su' sam-
ment «levee pour avoir un deplacement rapide par rapport a |[Oavtie de IOechan-
tillon & mesurer, mais pas trop elevee pour que les charges geres nQionisent pas
elles aussi le milieu en une avalanche de Townsend. Ainsi dans uretgeteur ga-
zeux on identibe trois grandes plages de detection plus celles tratmres (Fig. 2.1),
donnant lieu a trois types de detecteurs suivant la tension appljuee.

1. Cf. chapitre 1 - Interaction rayonnements-matere
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Figure 2.1 b DI erentes utilisations dOun compteura gaz en fonction de la tension
appliquee.

2.1.1.1 Chambre dOionisation

Avec un champ de faible intensite (Fig.2.1, 1), quelques paires dOions ont la
possibilite de se recombiner, mais cette region nOest pas u&lspour la detection.
Plus la tension augmente plus la production dOions et dOelectr@ss collectee aux
electrodes. La force du champ devient telle que les ions et lefeetrons ne peuvent
plus se recombiner et une zone de saturation est atteinte (Fig2.1, Il) : tout
ce qui peut étre collecte I0est. La quantite de charges colleetest alors directe-
ment reliee aux ionisations dues au passage dOun rayonnement, et dason energie.

Ainsi une chambre dOionisation permet de connaitre |IOenergieodee et 10in-
formation sur IOenergie du rayonnement incident peut @tre conauAinsi, un ! va
ceder toute son energie dans le gaz, ce qui produit un signal fort, au doaire dOun
" ou dOurs dont la perte dOenergie (par ionisation) est beaucoup plus faible. Une
chambre dOionisation peut fonctionner en plusieurs modes.

Mode courant

Ce mode de comptage permet dOavoir un detecteur portable et compacbyy
la surveillance des rayonnements. Le gaz, souvent de I0air, est contedans une
enceinte metallique ou plastique, et la mesure est faite par un siple amperemétre
sur batterie.
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Mode integration de charge

Dans ce mode la chambre est pre-ionisee, et la perte de charge dot une
exposition est mesuree ap®s, donnant une information sur la dose iéee lors de
IOexposition. Ce type de chambre peut étre tés compacte, et desspositifs (Pbre
de quartz par exemple) permettent une lecture directe de IQifmation de dose.

Mode impulsion

Dans ce mode, une separation entre les!derents e.enementd , " ou $ devient
possible, ceux-ci creant des impulsions tirrenciables. Les impulsions en sortie de
ce syséme sont assez faibles, de IQordre de la dizaine de micro¥okt donc des
syseémes dOamplibcation sont necessaires.

2.1.1.2 Compteur proportionnel

Si la tension augmente encore (Fig.2.1, 111), IOenergie des ions et «lectrons
generes par le passage du rayonnement est'ssante pour generer pendant
leurs migrations accelerees vers les electrodes, des iorimat secondaires en une
avalanche de Townsend. La quantite de charges collectee reste payponnelle a
IOenergie du rayonnement incident, et la discrimination rest@ossible entre les
di! erents rayonnements. Quand la tension augmente encore, des nondarites
apparaissent (Fig. 2.1, 1V), ce qui marque la Pn de la plage de tension pour le
compteur proportionnel.

Les compteurs proportionnels sont scelles, et la source est en debprmettant
a travers une fenétre aussi bne que possible (en mica par exetep De cette faigon,
le rendement theorique ne peut exceder 50% du fait de la detésh sur 2(. Une
geometrie 4 peut étre approchee en entourant la source, aussi Pne que possilde
deux detecteurs. Elle est dans le cas pratique bien moindre poues! qui subissent
une auto-absorption dans la source. Une geometrie sans fenétre éxiaussi, al un
Rux de gaz emporte les charges, ce qui permet de detecter des rayenrents a fort
depot dOenergid |, oua faible energie ( mou comme celui du®H).

De plus, le gaz doit avoir certaines caracteristiques. Enleet, celui-ci ne doit pas
former dOanions et ne doit pas avoir de peges a electrons. Ainsislgaz rares sont
de tes bons candidats. Comme une seconde avalanche de Townsend daitssi @tre
evitee, un composant gazeux est ajoute de faéon a absorber I0gieedes espéces
excitees. Le gaz frequemment utilise est un melange argon-matte a 90%-10%.

La resolution temporelle de ces compteurs est inferieure a la itroseconde, et
ils ont une grande € cacite intrinséque pour les! etles". Du fait de leurs gammes
dOenergies respectives, ces deux rayonnements nOont pas bd€ure discrimines.
LO® cacite de detection est bien moindre pour le$, principalement detectes par
les € ets Compton dans les parois du compteur.
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2.1.1.3 Geiger-M willer

Si cette tension augmente encore (Fig.2.1, IV), le moindre rayonnement
incident ionise le gaz, et ces ions et electrons sont accelerésfast quOils vont
tous produire des ionisations secondaires (avalanche de Townsendles ions et
electrons secondaires vonta leur tour @tre acceleres et voptoduire des ionisations,
tertiaires, et ainsi de suite : chaque rayonnement incident indira donc la reponse
maximale du detecteur.

Le phenomene stoppe car, comme IOensemble de la chambre est mrilsse cree
deux zones desertes (absence de charge) autour des ¢lectrodesgai forme une
protection empéchant les derniers ions ou electrons dOétre eolks. Le potentiel
positif de 10anode diminue considerablement et la collection desectrons est
ralentie, voire stoppee, en plus dOabaisser la tension entre le=ud electrodes. De
plus, une collection ralentie implique un retablissement de laension, et donc une
recollection de charges et le detecteur recommence un processiesdetection.

Des adjuvants sont donc presents dans le gaz de faion a limiter |Omation
totale du gaz et permettre un retoura un etat neutre, de faidona pemettre au de-
tecteur de voir un prochain rayonnement. Ces adjuvants, souvent degaz halogenes,
consomment IOenergie residuelle par rupture moleculaire. #snt donc consommes
au fur-eta-mesure des detections, et le detecteur sOuse.

2.1.2 Les detecteursa semi-conducteurs

LOavantage principal dOun detecteur solide provient de la dewsitiu materiau
detecteur, telle que les probabilites dOabsorption soient suésites pour une taille de
detecteur raisonnable. Cependant, un detecteur solide doit a pori satisfaire deux
crieres :

1. le materiau doit supporter un champ lectrique permettant la colecte des ions
et des electrons, sans pour autant generer des charges en absereeadiation ;

2. le materiau doit permettre la mise en circulation dOelectrons gpeuvent se
mouvoir facilement.

Ces deux crigres permettent donc de detecter un courant etgrique en sortie,
directement lie a la radiation.

Mis au point dans les annees 50, ces detecteurs sont bases sur leatien de
charges libres issues du passage de la particule. Dans un solide, la txare inci-
dente produit des paires «lectrons-trous. La detection dependonc de la collection
des charges liberees, ce qui est fait par [Oapplication dOun chaetgrtkique. Ceci
implique que le detecteur doit étre un isolant, tout en permetant la creation de
charges libres : le detecteur doit donc @tre un cristal semi-condteur. COest une
jonction PN dans un cristal de germanium qui a permis pour la premiége fois la
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detection des particules! .

Il existe desormais beaucoup de cristaux semi-conducteurs perttent la de-
tection des particules. Chacun a ses propres caracteristiquesn éerme dOenergie
dOactivation intring2que, dOenergie de creation electromir de mobilite des por-
teurs (Tab. 2.1), et de prix. On peut nommer le germanium, ou le silicium, mais
aussi des alliages, comme |Oarseniure de gallium GaAs ou le futur AlGaN, ...

VA ) E gap Epaire He Mt r (300K)

(g/cm3) (eV) (eV) (cm?/V/s) (cm 2/V/s)  #lcm
Ge 32 5,33 0,67 2,96 3900 1900 50
Si 14 2,33 1,12 3,62 1400 408 160
GaAs 31/33 5,32 1,43 4,20 8000 400 170

Table 2.1 b Caracteristigues de quelques semi-conducteurs utilssgour la detection
des particules. Les caracteristiques presentees sont le noralte charge Z, la masse
volumique , , le hauteur de la bande interdite Egqap, la mobilite des electronsjie et
des trous; et la resistivite r.

Physigue des semi-conducteurs

Un semi-conducteur possade trois bandes dOenergie particulidr: la bande de
valence, une bande interdite et une bande de conduction (Fig2.2). A la temperature
de zero Kelvin, seule la bande de valence est occupee par lésctons et le semi-
conducteur est isolant. Si des electrons ont su"samment dOeneegpour franchir
le gap (la bande interdite), ils passent dans la bande de conduction et le esni-
conducteur devient conducteur.

A temperature ambiante (300 K), la simple agitation thermique permetle saut
dOelectrons de la bande de valencea la bande de conduction. Il y@ngration natu-
relle de charges libres (electrons et trous) responsable de la camdion, repondant
a une probabilite fonction de la temperature et de la hauteur dugap (Eq. 2.2).

! Ega
p. T3207eF (2.2)

avec :

b T la temperature;

D Egap la hauteur du gap;

b kg la contante de Boltzmann.

Generalement, la detection des se faita IOaide dOun silicium de volume reduit,
et sous atmospheére reduité.

Ainsi, un germanium dont la hauteur de gap est faible (Tab 2.1) doit étre refroidi
pour limiter le courant dOobscurite puisque sa resistivitese faible a temperature

2. Cf. le comportement des! dans la mateére, 1.2.2.3
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Figure 2.2 b Description des bandes de valence, interdite et de conductigrour
un semi-conducteur. La largeur de la bande interdite correspond & gap.

ambiante, au contraire du silicium dont le gap plus haut et la resistivite plus grande
permettent un usage a 300 K. Cependant, un cristal nOest pas forcemaultra pur
et des impuretes ou des dopants, et des defauts, modibent le gtha simple a trois
bandes. LOadjonction de dopant dans le cristal permet de faire @voluenlontaire-
ment le schema de bandes en creant des nouveaux etats dOenetgies la bande
interdite. LOintroduction de niveaux accepteurs proches de ladmde de valence (do-
page de type P) rend les trous porteurs majoritaires. De méme |Oinduction de
niveaux donneurs pes de la bande de conduction (dopage de type N) renbks
electrons porteurs majoritaires.

Figure 2.3 B Schema dOune jonction P-N pour un cristal de silicium dopRsen
anode etN en cathode.

Ces dopages permettent la construction de jonction P-N (Fig.2.3). Elle est
faite de la mise en contact dOun semi-conducteur dope N et dOun isssnducteur
dope P. A IQinterface des deux zones, les porteurs de charge magirégs dOune
zone di usent dans IQautre et les zones initialement neutres devienmearhargees
et un champ ¢lectrique se cree, induisant un courant de conductn des porteurs
minoritaires. Dans cette zone de transition a lieu une desertion decharges avec
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un champ electrique important. Si une tension exterieure VYext) €st appliquee, le
potentiel de la zone de transition /g) est diminue de cette valeur /5 = Vp " Vext).
Elle peut étre appliguee de deux faéons derentes :

D Vg $ Vp : IOepaisseur de la zone de desertion diminue, les porteurs anagires
peuvent migrer. La jonction est alors polarisee en sens direct.

P Vs % Vp : IOepaisseur de la zone de desertion augmente, seuls les posteur
minoritaires peuvent se deplacer dOune zonea IQautre. La jonctast polarisee
en inverse.

En entrant dans la zone deserte, le rayonnement va creer des peg €lectrons-
trous collectees via le champ electrique de la jonction et une ipulsion est mesuree.
En pratique, une jonction est souvent polarisee en inverse (quelgs kiloVolts), ce
gui accekre la vitesse de collection, et cela accrodt les dinsions de la zone de
desertion.

2.2 Les detecteursa scintillateurs

Un detecteur a scintillateurs est quasiment toujours compose dérois entites :
le scintillateur, un convertisseur lumiére/signal (souvent un photomultiplicateur),
un dispositif adaptant le signala IOanalyseur et un analyseur (Fig2.4).

Figure 2.4 B Schema simplipe dOune cha®ne de mesure pour la $atiatil liquide.
Les ar@tes bleue representent la chambre de detection avecmniroir et un photomul-
tiplicateur et entre les deux la bole de scintillation. En sortie ce la chambre suivent
les syseémes dOamplibcation (preamplibcateur et ampliPcateupuis des syseémes
de traitements et analyses symbolises ici par un ordinateur.

Ces detecteurs a scintillateurs resolvent le probeme ded densite de detection
des compteurs a gaz dOune faigon! dirente des semi-conducteurs. Le processus est
en guatre etapes :

1. une radiation perétre le detecteur et, suitea de nombreusemteractions, excite

les atomes et molecules sur son passage;

2. ces derniers se desexcitent en emettant de la lumire, eetIOUV et le proche

visible : cOest la Buorescence ;

3. cette lumére heurte une zone photosensible al des photoel#ons sont crees;;

4. ces derniers sont amplibes et ce sont eux qui forment IQimpulsielectronique
mesuree.
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Un detecteura scintillation doit aussi repondrea quelques cigres indispensable
a cette utilisation :

b rendement de production optique aussi important que possible;

D accord de longueur dOonde entre les spectres dOemission etéengysptique

de detection;

b transparence du scintillateur a sa propre €mission lumineuse

b temps dOemission lumineuse court :

b proportionnalite entre photons produits et €nergie du rayonnentd incident ;

b stabilite par rapport aux contraintes externes.

2.2.1 Les dilerents scintillateurs

Nous allons nous interesser icia deux types de scintillateur : orgaque et inor-
ganique, sous les deux etats liquides et solides. Ils ont un fonctioement similaire
mais des caracteristiques et donc des usages sensiblemerntetients (Tab. 2.2).

Type ) N (. max) - max Irel #
(g/cm?) (em'Y) (%) (ns)
Anthragdne  orga. solide 1,25 1,62 447 43 30
NE 213 orga. liquide 0,87 1,505 425 34 32
Nal(Tl) inorga. solide 3,67 1,85 410 100 230
CsF inorga. solide 4,11 1,48 390 5 5

Table 2.2 B Caracteristiques de quelques scintillateurs utilisesopr la detection
des particules LOAnnunziata 200B Les caracteristiques presentees ici sont la masse
volumique , , I0indicen du materiaua la longueur dOonde du maximum dOemission,
le rendement relatif par rapporta un cube de 2 pouces de cote de Nal() et # la
constante de temps de decroissance (composante lente le cas «chean

2.2.1.1 Scintillateurs inorganiques

Les scintillateurs inorganiques peuvent exister sous plusieurs hases. Les
scintillateurs inorganiques gazeux sont des composes principaleniedOazote et
dOun gaz rare, souvent helium ou xenon. Du fait des sectioris@ces dQinteractions
des gaz par rapport aux particules qui nous interessent, ceux-ci softrincipalement
utilises pour detecter les fragments de Pbssions. Les scintilirs inorganiques
liquides sont des composes mineraux a temps de reponse plutEnt mais aux
possibilites geometriques inPnies, comme par exemple unicgre creux pour servir
dbanneau de garde autour dOun detecteur.

Quant aux scintillateurs inorganiques solides, ce sont des composesstallins
dont la principale di! erence se situe dans le temps de reponse : le temps de reponse
optique est plus lent (dizaine de microsecondes). lls benekot cependant dOun
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pouvoir dDarrét plus eleve car constitues de materiaux @e plus important. Tres
utilises en detection, nous allons decrire brevement ceatins de ces scintillateurs
tes utilises.

ZnS

COQest le premier scintillateur utilise dans le domaine de la phigue des parti-
cules. Compose de petits cristaux de sulfure de zinc comprimesus forte pression, il
nOest pas opaque a la lumére visible et il faut IOen proteger d®couche metallisee.
Il est par contre opaque & son propre rayonnement de RBuorescence etesOdonc uti-
lisable quOen couche mince. Il reste t@s utilise dans la @éetion des! prealablement
deposes sur une coupelle.

Nal(Tl)

COest un des cristaux les plus faciles a fabriquer et les moinséteux : la pro-
duction de volumes de detection importants sont possibles et il poadde une grande
sensibilite de detection. Le cristal dOiodure de sodium est general dope au thal-
lium, ce qui permet de stabiliser la reponse du scintillant en érme de temperature
de fonctionnement et amplibe la Buence lumineuse naturelle du istal. Le Nal est
un cristal t@s hygroscopique et IOhumidite ambiante su"ta le rendre impropre : il
devient jaune; il est donc conbne dans une enveloppe dOaluminiuBgneralement,
il produit un photon pour une €nergie de 40 eV deposee. Il posdionc un bon
rendement lumineux mais sa grande e"cacite de detection est ausan inconvenient
puisque le bruit de fond cro®t de méme.

CsI(TI)

Ce cristal qui resout un probEme du Nal(Tl) en nOetant pas hygroscague,
sOadapte mieux aux photodiodes et est plus sensible aix(Z du cesium), mais
le rendement optique de scintillation est nettement moins bon. Deplus, sa forte
sensibilite a la temperature necessite des stabilisatearou des corrections, ce qui
rend son utilisation plus complexe. Il existe aussi sous la forme CsF

LaBr 3(Ce)

Cristaux au developpement recent, les scintillateurs de type.aBr sOimposent
actuellement dans le domaine de la spectrometrie embarquee. Rlwsensible a la
temperature mais dOune meilleur e"cacite que le Nal, ils!aent une meilleure reso-
lution, mais avec un prix en proportion.

Phoswich

P hoswich est IOacronyme dghosphor sandwichll est constitue dOun empilement
de plusieurs scintillateurs de di erentes sortes de faéon a probter des avantages de
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chacun. Par exemple, on peut associer un ZnS pour la detectidna un scintillateur
plastique pour la detection”, les e"cacites reciproques «tant nulles. Le spectre de
scintillation permet de determiner IQorigine du rayonnement.

2.2.1.2 Scintillateurs organiques

Dans les domaines des scintillateurs organiques, on distingue deux féhas :
les scintillateurs solides et liquides. En 1947, Kallman et Broser méént au point
le premier scintillateur de grand volume transparenta sa propre Ilumiére gréace au
naphtalne. Suivra alors la mise au point de cristaux dOanthracéneje stiléne, les
solutions liquides de produits carbures aromatiques puis les preirs plastiques.

Dans le cas des scintillateurs organiques liquides, des arrangemenimaires ou
ternaires de solvants et solutes scintillants sont actuellement oduits. Leurs compo-
sitions sont adaptees aux usages auxqguels ils sont promis, la tendancduwsdlement
etant de fabriquer des melanges les plus securises possipley polluants voire eco-
compatibles. Les caracteristiques principales de ces scintillatirs sont :

D un temps de reponse tes court, de IQordre de la dizaine de namuseles ;

P une reponse fonction de IO0energie deposee, pour les electron

b une forte teneur en hydroggne les rendant aptes a la detectiodes neutrons;

b la possibilite de creer des detecteurs de grand volume (Boies).

Scintillateurs organiques liquides

Contrairement a tous les autres types de detecteur, la scintlation organique
liquide met en jeu un melange entre le detectant et le deteet« les radionucleides
sont melanges au scintillateur. Ceci permet une detection a (4 et un rendement
voisin de 100% pour des rayonnements dOenergie superieurea 150 Kedpendant,
le fait que ce soit un melange implique que la source peut avoir un@fuence non
negligeable sur la detection. De plus, le nombre moyen de photor@snis suite au
passage dOuh correspond au nombre moyen de photons emis suite & uh dOun
dixeme de son energieHlorrocks 1974. De ce fait, les spectres en €nergie des deux
types de rayonnements sont confondus et il est necessaire dOadeis outils abn de
les discriminer.

Le melange de detection est compose dOau moins deux composants : urasblv
et un solute scintillant (Fig. 2.5). Le premier capte IOenergie du rayonnement,
se desexcite vers le solute qui lui emet des photons. Par contria forte teneur
en hydrogene favorise des leets Compton et accentue la di culte de mettre en
evidence |Oenergie désce qui les rend peu aptes a la spectrometrie de ce type de
rayonnement.

A mi-chemin entre le solide et le liquide, les ensembles de pet scintillateurs,
comme des perles de 0,5 mm de diamétre, sont actuellementa |Qdé dans certains
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(@)
)

N
Toluene PPO (2,5-diphenyloxazol)

Figure 2.5 D Exemple de molecules de solvant (Toluéne) et solute (PPO).

laboratoires. lls permettraient de probter de la stabilite des saitillateurs solides
tout en ayant les rendements de la scintillation liquide.

2.2.2 Les transferts dOenergie en scintillation liquide

En scintillation liquide, les di! erentes etapes de I0emission dOun rayonnement
jusquéa IOemission de lumére sont schematiquement :

1. Emission dOun rayonnement!(, " ou $);

2. Dissipation de tout ou partie de son €nergie dans le solvant;
3. Desexcitation du solvant dans le milieu;;
4

. Desexcitation du milieu scintillateur principalement par emission lumineuse.

Les molecules utilisees pour les detecteurs a scintillatianliquides sont des mo-
lecules aromatiques (Fig.2.5). Ces molecules, respectant la gle de wtkel® pour
le criere dOaromaticite, sont formees de chaines, ou de cyclearbonees insaturees,
cOesta-dire quOelles possadent une alternance de simplecetide liaisons. On parle
aussi dOhybridesp?. Un modile developpe par Kekuléa partir du benzne fait etat
des resonances de ces molecules (F&6) correspondanta di! erentes positions, et
alternances, des simples et doubles liaisons. Une double liaison esbia composee
de deux liaisons : une simple, notee, et une autre notee( . Une liaison etant formee
dDelectrons, on parle aussi dOelectroat df)electrorq . Ce dernier est dit delocalise,
du fait des resonances, et est don€ partage E par IOensemble des atomes (carbone)
de la chaine.

LOetat fondamental des «lectroné dans une molecule aromatique esSg, Al
les spins des electrons sont apparies. Le syseéme a ensuite deseries dOetats
excites : lesS; ... S, qui avec Sy forment IOensemble des etats singulets, et les etats
triplets Ty ... T, dOenergie moindre que le singulet correspondant. Ces electrons
delocalises des molecules suivent la méme description dae electrons de valence
des atomes. On parle alors dOorbitales moleculaires, terme introtl@n 1927 par

3. Heinrich Huckel - Charlotteburg 1896, Marbourg 1980
4. Friedrich August Kekule Von Stradonitz - Darmstadt 1829, Bonn 1896
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0 (O

Figure 2.6 B Etats de resonance du benzne.

Hund® et Mulliken 8, en traduction des equations propres de Scldinger, dOal les
etats singuletsS (s) et les triplets T (px, py et p;) pour la molecule excitee.

Figure 2.7 b Etats dOenergie S et Bfansome 197(. Les numeros correspondent
aux transitions decrites dans le tableauw2.3.

Chaque molecule a des voies de desexcitation preferentisliee solvant transere
plutdt son energie par di usion (Mecanisme de DavidoV, de Ferster®), tandis
gue le solute scintillant le fera par Buorescence et phosphoresoe. Le mecanisme
de Ferster [Farster 195Q decrit un transfert de resonance aC grande E distance
(jusqua 10 nm) entre deux molecules chromophorgsun donneur excite et un
accepteur. Il se cree entre les deux un couplage dipdle-dipoteduisant un transfert
non-radiatifa travers un photon virtuel. Le mecanisme de Davidov [Davydov 1964
consiste en un transfert dOexciton de proche en proche.

Friedrich Hund - Karlsruhe 1896, G ettingen 1997
Robert Sanderson Mulliken - Newburyport 1896, Arlington 1986
Alexander Sergéevitch Davidov - Eupatoria 1912, Kiev 1993
Theodor Ferster - 1910, 1974
9. Un chromophore est un groupement dOatome hybridessp? dont les electrons delocalises
peuvent entrer en resonance avec un rayonnement incident et |Qabsorber.

© No ;o
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Figure 2.8 B DI erents mecanismes dOexcitation et desexcitation dOune muéec
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Dans le cas dOun syséme a deux composants (solvant/scintillateurFig. 2.8),
les constantes de vitesse des ldeérents mecanismes ont ete estimeego|tz 1968].
Ainsi, suivant Iéenergie de la particule incidente et les etadOexcitation atteints,
les temps de desexcitation seront plus ou moins longs. Les transfertpui nous
interessent sont ceux qui conduisent & IOemission de lum& cOesta-dire trois sur
les quatorze possibilites presentees ici (Tal.3).

Processus Constante de vitesse
(s'h

1 S;! Sp+ h& Fluorescence ke : 10°" 101

2 STy Passage inter-syseme kl:10°" 10°
Conversion singulet-triplet

3 S!S Conversion interne kY 210" 10°
Degradation interne

4 S+ Sy! Sp+ Sy Degradation reciproque Kss

5 S;+Q! Sp+Q  Quenching Ksq: 10° mol' 1.6 1
Degradation externe

6 Ti! Sp+ h& Phosphorescence ke : 10 2" 103

7 T1! So Conversion interne kl ;10 2" 10°
Degradation interne

8 Ti+Q! Sp+Q  Quenching kg : 10° mol' 1.g' 1
Degradation externe

9-a T+ T1! S+ Sp Annihilations triplet-triplet Kit

9-b T+ Ty! T1+ S k{t

9-c T1+T1! Q+ S k{tl

10 S;+ Fo! F1+ Sy Transfert dOenergie Ker 1 1010 mol' 1.6 1

11 F1! Fo+ h& Fluorescence ki ;108" 1011

12 F1! Fo Conversion interne ki :10"" 10°
Degradation interne

13 Fi1+ Fg! Fo+ Fg Conversion interne Ks
Degradation reciproque

14 F1+ Q! Fg+ Q Quenching kiq : 10° mol 1.¢' 1

Degradation externe

Table 2.3 BEvolution des etats de plus basses €nergi&; et T, dans un syséme
a deux composants Joltz 1968]. Les etatsS et T correspondent aux etats singulets
et triplets, F correspond aux etats passant par les mecanismes derBter.

Le temps de transition lent de la phosphorescence est dé au fait queQest
une transition interdite du point de vue du spin entre des etats & multiplicites
di' erentes ;1 ! Sp), au contraire de la Ruorescence, t@s rapide car autori-
see Birks 1964].
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Les transferts dOenergie non-radiatifs dans le cas de moleculestilzEntes,
les Ruorophores, apparaissant quand le spectre dOemission du donnéDy est
recouvert par le spectre dOabsorption de IQaccepteur (A) : plusiguriveaux de
vibrations de D correspondent & ceux de A. On parle alors dQintegraleedrecou-
vrement. LOacronymeFRET est couramment utilise pour Ruorescence resonance
energy transfert, ou bien Farster resonance energy transfert

Le transfert dOenergie resulte de deux types de mecanisnigs.premier de type
coulombien pour une interaction dipole-dipdle a grande distance, i second du fait
de recouvrement dOorbitales moleculaires a courte distance.

En considerant seuls deux electrons (numerote 1 et 2) implia@s dans IQinterac-
tion entre D et A, on peut ecrire les fonctions dOondess initiales et Pnales (Eq.2.3)
[Valeur 2001].

& = g"%(&D" (D)&A(2) " &p"(2)&a(1))

& = %(&o (D&AD" &0@&A (1) =9

LOelement de matrice decrivant le couplage entre |Oetat initllOetat bnal est :
U = 1&;|V|&2 avecV la partie perturbation de IOhamiltonienH = Hp + Ha + V.
En prenant en compte dOequatiod.3, U peut donc @tre ecrit comme une somme de
deux termes (Eq. 2.4).

U= 1&p"(1)&a(2)[V]&p(1)&a"(2)2"1&p" (1)&A(2)|V|&D (2)&a" (1)2  (2.4)

Le premier terme (Eq. 2.4) corresponda IQinteraction de type colombienne, note
Uc. Elle decrit un electron initialement excite de D qui se degexcite au probt dOun
electron de A. Le second terme est un terme dOechanye,, car il decrit IOechange
des deux electron 1 et 2 de D et A.

Le terme colombien peut étre €crit suivant un developpement mnitipolaire, mais
generalement seul le premier terme est pris en compte, regsentant |Qinteraction
dipole-dipole entre les moments dipolairesfip et M (Eq. 2.5).

_ MD.MA " 3(MA.H‘)(MD.ﬂ')

r3 rs

Ue, (2.5)

Le terme dOechange represente des interactions electrostagisiientre nuages
electroniques; cette interaction est donc a portee tes court, liee aux dimensions
des nuages <€lectroniques (E®.6).

Uex = 1&p" (1)&A(2)|er2|&D(2)&A" (1)2 (2.6)

En prenant en compte la gle dOor de FermTxz 1 = kt = %LUZ,, avec, la
densite dOetats bnaux, on obtient avec les equatioPsH et 2.6 les constantes de
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temps de transferts dOenergies a courtes et longues distances.

Le temps caracteristique Pnal dOune impulsion de scintillationduide est donc
la somme de IOensemble des phenoménes decrits, bien queeggement simplipe
en deux composantes a temps caracteristiques court et long.

Quant au nombre de photons emis en fonction de IOenergie absorbee du
rayonnement incident par le liquide, ceci est decrit par IO@gtion semi-empirique
de Birks (Eg. 2.7), qui permet de relier le nombre moyen de photons emis(E)
a une energieE absorbee par le scintillateur en fonction du transfert dOenergie
lineique (dE/dX) du rayonnement a IOenergieE, ainsi que dOun paramétre de
rendement lumineux du scintillateur (A), en photon par unite dOenergie absorbee,
et dOun paramétre caracteristique du scintillateur kB), compris generalement
entre 5.10 3 et 1,8.10 2 g.MeV' .cm' 2 [Birks 1964].

E
m(E) =
0

A

—dE (2.7)
d
1+ kB9

2.2.3 Les sysemes de detection de lumere

Abn dOétre mesuree, la lumire issue du scintillateur doéttki captee, souvent
amplibee et traduite en courant ou intensite mesurable. Nous allonsedailler ici le
fonctionnement dOun photomultiplicateur, appareil le plus courant pur la conver-
sion lumeére/signal, puis nous verrons la cha@ne dOamplibcation |&analyseur.

2.2.3.1 Dispositif de detection : le photomultiplicateur

En scintillation, toute mesure serait impossible sans recours a unsyséme
permettant de convertir la tes faible impulsion lumineuse en wn signal electrique.
Ce role est assure par le photomultiplicateur (Fig.2.9) qui dans une enceinte sous
vide contient une photocathode pour convertir les photons inciders en electrons
par €l et photoelectrique. Ces ¢lectrons sont ensuite guides et ateres par un
champ electrostatique vers la premiére dynode qui en multige le nombre et les
renvoie vers la suivante, et ainsi de suite jusqu®a I0anode.

Constituant dOun photomultiplicateur
La fenétre dOentree

Cette fenetre par laquelle les photons incidents perétrentd syseéme est plane ou
legerement spherique, surtout pour les grands photomultipliateurs au-deh de douze
centimétres de diamétre. Les principaux materiaux utilises pour cette fenétre sont
le borosilicate (pyrex), le quartz ou le verre UV, choisis en fonction de longueurs
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Figure 2.9 B Schema dOun exemple de photomultiplicateur.

dOonde incidentes. COest donc elle qui determine en partiedasibilite spectrale du
photomultiplicateur.

La photocathode

La photocathode transforme les photons incidents en electrons par et pho-
toelectrique sur un semi-conducteur en couche mince. Ce deem est depose par
evaporation sous vide sur la face interne de la fenétre dOentree

Le syseéme de collection

Un syséme particulier permet dOaugmenter le nombre dOelectsocollectes au
moyen dOun champ electrique formant une lentille electromagimie (Fig. 2.10).
Ce syseme permet aussia chaque electron, quel que soit son poidOemission, de
rallier la premire dynode dans le méme temps.

Les dynodes

Le multiplicateur dOelectrons amplibe le faible courant dOoriginet daux
photoelectrons, en utilisant une succession de dynodes pour pioire un courant
mesurable sur IOanode du photomultiplicateur. Le gaing() de chaque dynode, le
facteur dOemission secondaire, decrit IOamplibcation pour chadyeode. Celles-Ci
sont faites en alliage, comme AgMg, CuBe ou CsSb, qui assurent un facteur
dOemission secondaire eleve, une stabilite dé édeOemission secondaire sous un
grand courant et un bruit de fond faible. Un photomultiplicateur a un nombre
variable de dynodes, generalement dix. Plusieurs agencemerggistent, favorisant
la compacite du detecteur, sa rapidite, ou son facteur dOamplition (Fig. 2.11).
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Figure 2.10 B Syséme de collection dOentréénpll 1979].

Figure 2.11 B Quelques agencements de dynodes. (a) Structure lineairedtisante.
(b) Grille circulaire. (c) Store venitien. (d) Box-and-grid. [Knoll 1979]
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Un pont diviseur de tension permet de regler la tension a chaque dyode, et
di! erent ajustement permettent dOobtenir dierentes reponses. Ainsi, le montage
standard est fait de resistances identiques, mais pour, par exengl favori-
ser une grande linearite dans la reponse en energie, la valeur i@avant dernére
resistance est doublee et la dernére quadruplee, ce quirdinue sensiblement le gain.

Ces di erents etages (photocathode, dynodes, ...) ont chacun des temps re-
ponses di erents. Le cumul fait le temps de reponse du photomultiplicateurAinsi,
avec en entree une impulsion beve (type$) capte par un scintillateur puis emis
vers le photomultiplicateur, le signal courant en sortie aura un tempsde montee
court, un temps de transit tiés bref et un temps de descente comarativement plus
long. Ce dernier est decrit par le signal physique lumineux (temg de decroissance
du scintillateur), le photomultiplicateur agissant comme un Pltre passe-bas. Ceci
est illustre par une impulsion mesuree au GEA issue d# dOune sourc&!Am (Fig.
2.12.

Figure 2.12 B Exemple de dOimpulsion due a ud dOun®*'Am mesuree sur un
photomultiplicateur Crismatec XP2020 YAP(Ce) sous une HT de -950 V a IQaide
dOun oscilloscope numerique.

Parangtres des photomultiplicateurs
E"cacite dOentree

La photocathode est decrite par son ‘ecacite quantique ,, habituellement
dePnie pour un rayonnement incident monochromatique. Celle-ogst tantot debni
en terme dOecacite quantique (QE,%), tantdt de sensibilite energetige (A/W)
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ou de sensibilite lumineuse (A/lm). De faiéon schematique, ellest debPnie comme

le rapport entre le nombre de photoelectrons, ou la sensibiliterergetique Gy,)

par rapport au nombre de photons incidents, fonction de la longueur dOonde
(Eq. 2.8). Elle est de IQordre de 0,1% pour les metaux et jusqufa 30% pour les
semi-conducteurs (Fig.2.13.

Sk, (A/W )

QE (%) = 124 o)

(2.8)

Figure 2.13 D Exemple dOe"cacite quantique de !derentes photoca-
thodes Knoll 1979].

Puis IO cacite de collection de 1Qoptique dOentreexprime le nombre moyen
dOelectrons atteignant la premire dynode en fonction du nombre agen dOelec-
trons qui quittent la photocathode. Ce phenoméne depend de ldongueur dOonde
et de la tension. Dans des conditions optimales, cette"ecacite est de IQordre de
80% [RTC 1981].
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Gain et rapport pic/vallee

Le gain du photomultiplicateur est debni par le gaing, de chacune de ses dy-
nodes. Alors le gain total G est le produit desg;. De plus, le gain de chaque etage est
une fonction de la tension appliquee a ses bornesa travers le podiviseur, donc le
gain G est fonction de cette tensiona la puissance du nombre de dyned(Eq. 2.9).

g @ .
G= 6= kV, =K(Wu) (2.9)

Le paramétre ! est generalement compris entre 0,6 et 0,8.

La tension appliquee aux bornes du photomultiplicateur agit donc sur dax para-
metres. Premigrement, une tension plus grande signibe une phkiforte amplibcation
du signal, donc une tension en sortie plus haute et un decalage du speetmesure
vers la droite. De plus, une plus grande amplibcation signibPe aussi araugmenta-
tion de la dispersion et ainsi une augmentation de IQincertitude sua resolution du
spectre mesure (Fig2.14). La variation de la position du pic en fonction de la ten-
sion appliquee suit une loi puissance, comme IQillustre la Pg@d5issue des mesure
de la position des pics du spectre bgur@.14. lls ont ete mesure sur un Triathler
dont les caracteristiques du photomultiplicateur sont inconnues.Dans 1Ohypothése
al il possde douze dynodes, alors le coe"cient (Eg. 2.9) pour notre appareil est
de 0,8.

Figure 2.14 B InBuence de la tension dans la fenétre 0-120 correspondant au pic
de chimiluminescence sur notre Triathler.

Un photomultiplicateur est aussi caracterise par la distribution de charge a
IOanode resultante dOun electron unique a la cathode. La distition du Rux de
photons incidents suit une loi de Poisson, et la reponse du photomutilicateur pour
un photon suit une loi binomial (il y a ou il nOy a pas de signal). La convolutin des
deux lois permet de dire que le nombre de photoelectrons emis pkr photocathode
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Figure 2.15 b Variation de la position du pic de chimiluminescence (Fig2.14) en
fonction de la tension avec un ajustement en loi puissance, avec woe"cient de
determination R?a 99,244%.

suit aussi une loi de Poisson. Le pic obtenu permet dOetudier le gairoyen du pho-
tomultiplicateur et ses proprietes statistiques (Fig.2.16). Plus le rapport pic/vallee
et la resolution sont eleves, meilleur est le photomultiplicatur.

Figure 2.16 B Exemple de spectre dOelectron uniq®fnic 2006.

Reponse temporelle

Le temps de reponse dOun photomultiplicateur est determine phx trajectoire
des electrons dans le tube. Du fait de la dispersion le long du traf, IOimpulsion en
sortie a donc certaines caracteristiques :
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b duree de la reponse (largeura mi-hauteur)t,, ;

b temps de montee, debni entre 10% et 90%,;

D temps de transit : temps entre IQillumination de la photocathodet la reponse,
tt;

b dispersion en temps de transitjtter ), t;.

Courant dOobscurite

Le courant dOobscurite est de deux sortes. Une composante continue ciue
fuites ohmiques a la surface du verre et des isolants, surtout notde a faible gain
et une composante impulsionnelle due aux emissions thermoeleques, de champ
ou la radioactivite ambiante.

Post-impulsions

Les post impulsions sont des impulsions retardees correlees au®impulsion
principale. Le retard peut varier de plusieurs nanosecondes jusgu@uelques
dizaines de microsecondes et on en distingue deux sortes suivant lentps de
retard [?]. Celles rapides ont pour origine un photoelectron, arrivant sur la pe-
mire dynode, retrodi! use de manire elastique ou inelastique sans faire dOemission
secondaire, qui remonte dans le tube puis est recollecte sur lagmere dynode.
Les signaux en retard de quelques centaines de nanosecondes ont pour oEgi
IOionisation des atomes ou des molecules de gaz residuels a I@eotedu tube. Lors
de IOionisation, un second electron est cree et IOion positifazstelere par le champ
electrique jusqu®a la photocathode. Le choc de IQion avec latoitathode produit,
par emission secondaire, un ou plusieurs electrons, qui se compamt comme des
photoelectrons. Le retard depend directement du type de |Oiode la geometrie du
photomultiplicateur et de la conbguration du champ <lectrique.

Apbn de sQaanchir du nombre de post-impulsions, il faut prevoir dans la chaie
de lecture un temps mort suite a une detection assez importanteMéme la cén-
cidence ne permet pas forcement de ne pas compter les post-imgalss car elles
peuvent @tre dans le temps de dncidence puisquOelles sont correlees a la méme
primo impulsion.

Courant de sortie et incertitude

En fonction de tout ce que nous venons de voir et en prenant pour hypottee
gue le nombre de photoelectrons suit une loi de Poisson, le courant Iyen en sortie
du photomultiplicateur S(t) et sa variance*%(t) peuvent sOecriredatti 1970] :



2.2. Les detecteursa scintillateurs 61

0Ot
S(t)= R I(#HF@" #d# (2.10)
ot
*2(t)=(1+ *3 )R I (#HF(t" #)d# (2.11)
0

Avec :

b 1 (t) IGillumination de la photocathode, debnie par la fonction de deite de
probabilite quOun electron atteigne la premire dynode au tenst ;

D F(t) la fonction reponse a IOelectron unique;

b R le nombre moyen de photoelectron par €«enement;;

1) *%D IOincertitude relative de la multiplication des electrons,
*2 =(G"™W " 1)' 1 (Eq. 2.9).

2.2.3.2 Amplibcation et mise en forme

Le preamplibcateur

LOetage de preamplibcation (Fig®.17) permet IOadaptation dOimpedance entre
le photomultiplicateur et IQampliPcateur, et souvent il inggre h charge ap®s un
pltre passe-bas. COest schematiquement faita travers un comsateur qui se charge
guand le signal est B, puis il se decharge selon la constante de tempisl circuit,
generalement 5Qus. Cette integration fait perdre au signal toute information tem-
porelle mais permet un traitement en €nergie plus simple et ps.

Figure 2.17 B Schema simplibe dOun preamplibcateur (Ortec 113).

LOamplibcateur

LOamplibcateur permet de mettre en forme et dDampliber le signal pbadapter
avec |Oentree de IOanalyseur. Breecelui-ci peut ne pas fonctionner correctement,
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par exemple si la pente du signal est trop abrupte. Ce type de mise diorme est fait
par un circuit type RC " (CR)", dont il est admis quOap®s quatre etages (n = 4)
la forme du signal en sortie peut @tre consideree comme gaussierjif@oll 1979].
LOinformation energetique est donc exploitable, mais il y a une fertotale des
informations temporelles. LOamplibcateur permet aussi le reglage délp zero, qui
minimise le temps de retour a zero du signal et evite les oscdtions (Fig. 2.18). Il
est dd aux reponses des condensateurs bltre passe-haut ddsedents etages (pont
du photomultiplicateur et preampli).

Figure 2.18 D lllustration du reglage du pole zero.

Cet etage permet donc dOameliorer la mesure de IOenergie du sigoalent en
ameliorant considerablement le rapport signal-sur-bruit, par conte toute informa-
tion temporelle est debnitivement perdue par les mises en forme

LOanalyseur

Le MCA (Multi Channel Analyser), est le circuit electronique permettant IQas-
sociation entre IOenergie mesuree et le spectre en canaux. Eeantillonnage peut
étre realise de faion logarithmique ou lineaire. En mode lineaj IOenergie corres-
pondante a chaque canal est constante. Par contre, le mode logarithmiquamplibe
les basses energies et beaucoup moins les hautes. Ce choix inBueayosition des
di! erents spectres, ainsi que [Qillustre la Pguel9, representant les spectres dans
les deux modes dOune source ¢ mesuree sur le Tirathler au GEA. Ainsi la forme
des spectre, pour une méme source et un méme temps de comptageje/dortement
dOun mode a IQautre.

2.2.4 Les montages

Outre le maintien logique de IQobscurite dans le detecteur (poleg photomulti-
plicateur et pour la detection), il existe un certain nombre de vaiations permettant
dOameliorer la detection, et donc les limites de detection. [pdus, nous allons dans
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Figure 2.19 B Comparaison des modes lineaire et logarithmique du MCA avec un
echantillon de 3H en Filter Count pour un comptage de 30 min a 842 V sur le
Triathler du GEA.

toute la suite appeler C boleE IOelement contenant le melanggliquide scintillant E
et radioelements.

2.2.4.1 La collection des photons

Le premier facteur dOinBuence concerne le nombre de photons pouvatriedcol-
lecte par le photomultiplicateur. Le phenoméne de scintillation etant isotrope, |l
y a dans un premier temps un miroir qui permet dOaugmenter le nombrée pho-
tons diriges vers le photomultiplicateur (Fig. 2.20. Dans un second temps il faut
minimiser les changements dQindice optique a chacune des irftares.

Figure 2.20 B Schema synoptique dOune cha®ne de detection a skititih.
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Le miroir

Il sOagit dOun miroir reRechissant les photons dans une gamme prddie(300
et 500 nm). Il ne peut pas non plus focaliser la lumére car la zone @®xssion
est dil use et non ponctuelle ou plane. Il est constitue dOune epaisseer kinture
blanche, composee majoritairement dOoxyde de magnesium ou deatelfle baryum,
repartie sur un cylindre ou une sphére tronquee entourant I@Rantillon (Fig. 2.21),
en au moins six couches.

Figure 2.21 b Exemple de miroirs pour la scintillation liquide (Triathler) [Hidex b].

Les interfaces

Avant dOaller frapper la photocathode, les photons traversent geredement trois
interfaces :

b liquide scintillant - Pole (verre ou plastique) ;

b bole - air;

b air - photocathode.

La premire interface est entre le liquide scintillant et la bok. Les boles sont
generalement de deux sortes. Celles en verre ont IOavantagetrdCiiimiquement
inertes et ont une surface dOepaisseur constante. Par contre, lereepeut adsorber
les radionucleides : il est necessaire dgboucherE ces sites dOadsorption par une
acidibcation prealable, ce qui a des inconvenients. Quant aux Polen plastique
(polyethyEne haute-densite PEHD), elles ne sont pas chimigement inertes, mais
elles permettent un niveau de detection plus faible que cellesn verre avec une
meilleure €' cacite de comptage du fait de la non-transparence du materiau, et un
indice optique sensiblement egal (1,54). Enleet, lors dOune emission de lumire dans
une bole en verre, le photomultiplicateur voit une source ponctuedia IQinterieur ; le
méme phenomeéne dans une bole en plastique a un autre impact : la bdali! use sur
toute sa surface et le photomultiplicateur voit la Pole comme la sourcele lumere.

Abn de favoriser les transmissions par rapport aux ref3exions, il faut up les
indices des di erents materiaux soient aussi proches que possible. Dans la phup
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Element n Element n

Air 1,00027 | Quartz cristal 1,544
Toluene 1,494 | Quartz amorphe 1,458
Pseudocunmene 1,504 | Silice 1,87
Huile de silicone 1,495 | PEHD 1,540

Table 2.4 D Indice de refractiom de quelqgues materiaux.

des appareils commerciaux, les transmissions ne sont pas explicitemt favorisees.
Cependant, le plus important saut dOindice etant daa IQair, céici est parfois rem-
place par une graisse optique dQindice equivalent au verre (hude silicone). De
plus, des modibcations sur la surface externe des Poles en veroerime un depo-
lissage) permettent dOameliorer les performances. On passe dGanece uniforme
en volume a une source uniforme en surface : le Bacon devient sourcecendaire.
On retrouve les avantages des boles en plastique en termes de clasatfon !/ et
aussi de resolution en energie, avec les proprietes chimigugu verre.

2.2.4.2 Protection visa-vis des phenongenes externes

Les phenonmenes externes pouvant avoir un impact sur les mesuresrg la tem-
perature, dont on a vu les éets sur le liquide scintillant, la lumiere, et surtout les
rayonnements cosmiques ou telluriques.

Co6ncidence

COest un montage classique en scintillation (Fi@.25. Celui-ci permet dOelimi-
ner beaucoup de bruit car IOemission de scintillation est isotropepntrairement a
beaucoup de signaux de bruit, comme ur$ qui frappe directement un photomulti-
plicateur. Ainsi, les impulsions thermiques des photomultipliateurs sont €liminees.

Figure 2.22 B Schema synoptique dOune chane de detectiona skititih en codn-
cidence.

Cependant, ce circuit de céncidence peut eliminer aussi les! ets de phos-
phorescence. En ket, la phosphorescence est un phenoméne a photon unique.
Ces photons sont emis de faiéon aleatoire a chaque fois, et ne vont query un
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photomultiplicateur, pas forcement sur les deux. Seul 10% dOenteix vont faire
des photoelectrons Packard]. Ainsi, toute analyse sur la forme ou le temps des
impulsions sont faites avec un seul photomultiplicateur, IQautretant le moniteur.

LOe"cacite de detection en cas de #&aocidence double est modibee se-
lon [Ansoborlo 2009, avec deux phomultiplicateurs identiques

R=(1" € 7)2 (2.12)

avecE I0energie du rayonnement incident & le rendement de detection dOun pho-
tomultiplicateur. Ainsi, avec une rendement quantique des phot@athodes standard
de 25% et pour un rayonnement! (E > 3 MeV), le rendement est unitaire.

Blindage au plomb

Abn de garantir une protection face a IOenvironnement exterieural chambre
de detection (phomultiplicateurs + Pole) est entouree de plomb Fig. 2.23. Ce
materiau a Z eleve a une grande section e"cace dOinteraction avées photons, ce
qui lui permet donc dOétre le bouclier entre la chambre de det®n et IQexterieur.
Cependant, le plomb peut contenir une inbme quantite dOelents radioactifs, et
une couche dOun demi centimétre de plomb archeologique recouvaegartie interne
de la chambre, cOesta-dire du plomb coule depuis longtemps eticudonc eu le
temps de decrodtre.

Face aux rayonnements exterieurs, le plomb peut @tre active eémettre des
X. Une couronne de cuivre est alors ajoute abn dOabsorber ces rayonnesiehe
blindage est donc forme de trois couches : plomb naturel, plomb archegique et
cuivre.

Cependant, il existe une epaisseur optimale de blindage, compromentre les
rayonnements exterieurs attenues et les rayonnements sedaires induits.

Anneaux de garde

LOanneau de garde (Fig2.24) permet dOameliorer encore le dispositif en entou-
rant la chambre de detection dOun detecteur, comme un scinteur liquide mineral.
Ainsi, celui-ci travaille en anti-coéncidence par rapport aux deux photomultiplica-
teurs. Un signal reéu par IOanneau et par les photomultiplicateurs €méme tempsE
est le signe dOune impulsion de non scintillation qui ne doit pas @tprise en compte.

2.2.4.3 Protection visa-vis des phenonenes internes
Stabilisation en temperature

On a vu que les photomultiplicateurs sont sensiblesa la tempeture (Cf. 2.2.3.])
et fonctionner a basse temperature reduit les impulsions themiques. Le liquide
scintillant aussi nOest e"cient que dans une certaine plage de terepature, la plus
basse possible pour eviter au maximum le bruit thermique, mais pasrop pour
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Figure 2.23 B Photographie de IOinterieur dOun detecteur. La chambre deedtion
et les phomultiplicateurs sont entoures dOune epaisseur de\eei puis de plomb.
On peut remarquer que le miroir de la chambre de detection est nt@lique et non
blanc.

Figure 2.24 B Schema du blindage dOun compteur. Le blindage passif est compose
en majorite de plomb et dOune couronne de cuivre. Le blindage actifté®mpose
dOun scintillateur et des phomultiplicateursG entourant la chambre de detection

avec les phomultiplicateursS.
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ne pas faire perdre au liquide scintillant ses proprietes. Ainsila temperature des
appareils est stabilisee, generalement entre 10 et 15(C.

Correction de la luminescence

Certains appareils sont commercialises avec un syseme de corten de lumi-
nescence. Cette correction permet dDameliorer la detectionsdeyonnements de
faible energie en supprimant ceux ne venant pas dOune desingeigm. Cette correc-
tion est realise en eliminant simplement un certain pourcentageles impulsions de
faible energie, de fagon statistique et non en etant capable de @eminer le type
des ewenements reigus.

Triple co 6ncidences

Un autre montage est celui dit TDCR, pour Triple to Double Coincidences Ra-
tio. COest un montage developpe par le LNHB permettant une mesure absolue d
|Qactivite, specialement developpe pour la determinatioredDactivite des emetteurs
pur-" et pur-EC, pour lesquels les e"cacites de detections sont cald@es a partir
de mockles physique et statistique [[NHB ][Cassette 2003 Ce montage a trois pho-
tomultiplicateurs permet la mesure de trois types de céncidences doubles et dOune
codncidence triple.

Figure 2.25 B Schema synoptique dOune chane de detectiona skititih en con-
cidence triple pour la TDCR.
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Nous allons voir dans ce chapitre quOil peut étre possible de disciirar les !
des" a partir du spectre en energie, cumulant les deux types de rayamements.
Ainsi, dans certains cas une lecture directe du spectre permet d6ler deux zones
et de les identiber comme" et ! . Une methode automatique basee sur trois
fenétres existe et a ete utilisee dans la mise en place d@uotocole de mesure de
contamination 3H/ ! , decrit dans la seconde partie.

Dans le cas ad une lecture directe du spectre ne permet pas de téeminer deux
zones independantes, on peut, si le ou les pitssont visibles, faire une soustraction
du fond (bruit et ") et ainsi obtenir les activites ; cOest IQobjet de la troisemanpie.

3.1 Spectre en scintillation liquide

3.1.1 Les dilerences /"

Les rayonnements! et " ont dans le liquide scintillant des impacts di erents
car les energies mises en jeu ne sont pas les mémes : jusquba\2 peir les ", et
entre 4 et 8 MeV pour les! . Ainsi le depdt dOenergie dans le liquide scintillant est
de méme di erent. On a vu que le composant majoritaire dOun liquide scintidht est
le solvant, et cOest donc avec un solvant commun que nous allons illustce point.

Figure 3.1 B Parcours des' et des! dans du tollene (ASTAR et ESTAR D
NIST) [Berger 2005.

La bgure3.1lrepresente les parcours dés et des" dans du tolténe. Les di erents
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parcours implique en termes de densite dOetats excites dquide scintillant une
di! erence similaire : un! depose son €nergie sur une tes courte distance, tandis
quOur' deposera beaucoup moins dOenergie sur une distance plus longue.

Figure 3.2 D Spectrd/” (219Pb - 2198 . 219pg) pic ! (21%P0) au canal 630," may’

210
au canal 380 et" ma)?' au canal 800. Spectre realise sur le Quantulus du RaMsEs.

Cependant, cette méme dierence dOetats excites de trois decades conduit
presque 90% des molecules excitees produites par le passage dOansubir un
guenching systematique dd a des reactions competitives @b. 2.3) liees a la
densite dOenergie deposee. LOexcitation du liquide stamtil par un ! produit
alors en moyenne le méme nombre de photon par MeV quOtndOun dixéme
de son energieHorrocks 1974. On a donc sur un spectre en €nergie lels et les
' superposes (Fig.3.2), au contraire dOautres methodes de detectioi’ pour
lesquelles une separation energetique est possible.

COest pourquoi nous allons dans un premier temps etudier IOanalysectrale
des mesures de scintillation liquide. Par contre, il va aussi fallgitenir compte dOun
phenomeéne que nous nOavons fait quOevoquer dans le chapitezgdent : le quen-
ching.

3.1.2 Le quenching

Nous avons vu que toutes les desexcitations des molecules ne cosdignt pasa
IOemission de lumire. LOensemble des phenoménes diséipdans les mecanismes
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de transfert entre IOemission de rayonnements et la detectiales photons, et qui

in Pne entrafne une perte de comptage, est regroupe sous le vocatpuenching .
Mathematiquement, les di erentes sources de quenching peuvent étre vues comme
des paramétres libres modibant le resultat donne par la formuleesmi-empirique de
Birks (Eq. 2.7).

3.1.2.1 Les dilerents quenchings

On distingue generalement trois types de quenchings derents suivant IOaction
du phenomeéne et de son resultat : chimique, lumineux et dOiasition [Takiue 1997]
(Fig. 3.3). Nous decrirons ensuite quatre parametres externes pouvant avoiun im-
pact sur un comptage.
Le quenching chimique est dda la presence dOespaces chimiques susceptibles de
desexciter les molecules de solvant avant quQelles nOaientr@usimettre leur @nergie
au solute scintillant. Les agents quenchant peuvent étre simpleent IOeau ou IOacide,
comme celui stabilisant les sources radioactives (HN§).
Le quenching lumineux est déia la presence dOespéces chimiques ou colorees sus-
ceptibles dOabsorber les photons avant quOils nOaient pu transredéur energie au
detecteur. Cela peut aussi conduire a une anisotropie dOenissde la lumire, tres
dommageable pour les compteurs utilisant les phenomeénes dedmncidences, doubles
ou triples.
Le quenching dOionisation regroupe les desexcitations non radiatives dues a des
reactions entre des espaces excitees. COest un phenonsiagstique dont la proba-
bilite augmente avec la densite locale dOespéces excitees

Figure 3.3 B Quenching dans la cha@ne de transfert en scintillation ligie.

Schematiquement, les quenchings de couleur et chimique, celdOionisation
nOetant pas simplement tierenciable du dernier, ont deux impacts dierents : un
decalage du spectre vers les basses energies pour le premier et baisse du taux
de comptage pour le second (Fig3.4).

Certaines espéces chimiques, comme les espéces azoteesdpigent un quen-
ching lumineux da a 10apparition dOespéces absorbantes pour lesgueurs dOonde
emises (jaunissement de la solution). Elles produisent ausshuguenching chimique
du fait de reactions dOoxydo-reduction avec les ions (nitrate)ass production de
lumeere.
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Figure 3.4 B Comparaison de quenchings de couleur et chimique sur un
spectre Packard]. On observe une diminution du nombre dOewnements due au
guenching chimique et un decalage vers les basses energies paguenching de
couleur.

3.1.2.2 La mesure du quenching

Les indicateurs de quenching associent une valeur numerique awenching de
|Oechantillon. Il existe plusieurs faéons de les determinarais seulement par quatre
types de techniques Kessler 1989 :

b Paramétres fondes sur le spectre de IOechantillon ;

b Parametres fondes sur un standard externe;

b Standardisation interne;

b Courbe dOe"cacite en taux de comptage, sans courbe de quenching.

Nous allons presenter ici les deux techniques mises en place par TeCarb
(Mockle 2700TR) et que nous utilisons, leSpectral Index of the Samplg(SIS) et le
Transformed Spectral Index of External Standard(tSIE).

Mesure par indication interne - SIS

Le SIS utilise les interactions entre la radioactivite de IOechantiin et le scin-
tillateur pour determiner le niveau de quenching. Ce paramétre et calcule a partir
de la hauteur moyenne des impulsions (en keV) de IOechantillono@® la plupart
des radionucleides, le SIS sOapparente AMoyen . Mathematiquement (Eq. 3.1), le
SIS correspond au premier moment de la distribution des hauteurs dpulsesn(x),
avec K une constante bxee.

) XN (X)
SIS =K *g— (3.1)
n(x)

x=0
Cet indicateur est cependant dependant du taux de comptage, en ce Ise que
celui-ci doit @tre su"sant pour avoir une bonne statistique, mais il nOinRue pas sur

1. SIS : Spectral Index of the Sample
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sa valeur. Malgre cette dependance, cet indicateur est indepdant du volume de
IOechantillon, des!eets de bord et de la densite de [OechantilloKdssler 1989.

Mesure par indication externe - tSIE

Le tSIE 2 est un indicateur utilisant une source externe$ (1*°Ba) placee auto-
matiquement sous IOechantillon pour la mesure. L&sgerérent un spectre Compton
par leur passage dans le scintillateur et IOappareil calcule une transfation de
ce spectre mesure (Fig3.5), lequel est corrige des distorsions spectrales. Durant
|Oetalonnage (IPA), le tSIE est normalise a 1000 a IQaide dOune soetaton del*C
non quenchee. LOindicateur varie donc de 0a 1000 (parfait).

Bien que cette technique ait ete developpee dans le but d@éa plus ideale et
impartiale possible, dans le cas de la mesure dOechantillons empieies, elle ne
donne pas les resultats escomptes.

Figure 3.5 B Spectre standard et spectre standard externe transforme du
13383 [Kessler 1989.

Mesure par standardisation interne

Cette methode consiste en IQajout dOune quantite connue d@dioglement dont
le rendement est parfaitement connue pour dierent quenching. Alors la correction
de rendement peut @étre &ectuee pour IOechantillon. Cependant, I0ajout dOun element
dans IOechantillon peut aussi inBuencer le milieu et modiberdeenching...

Mesure par courbe dOe"cacite

Cette une methode qui permet de retrouver une 'e cacite de 100% sans aucune
courbe de quenching, avec seulement une seule mesure dOunogtalon quenche.
Elle peut étre utilise par quasiment tous les emetteurs put et pur $ car IO¢ cacite

2. tSIE : Transformed Spectral Index of External Standard
3. Cf. Quenching dd a la pousskre, 3.1.2.3
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decoule simplement de la mesure de IOechantillon. Ensuit®glrreur relative est faible
(1a 5%), et elle permet la mesure simultanee de plusieurs radnucleides.
La procedure a suivre pour initialise cette methode est lagivante :

1. un etalon non quenche est mesure (generaleméfic,

2. six e"cacites de comptage sont determinees dans six fen@étregparees sur le
spectre issu de la mesure,

3. ces dernéres sont placees dans un graphique mettant en relatioad e"cacites
et le taux de comptage associe,

4. un ajustement lineaire est realise et une valeur de taux de cqtage est ex-
trapolee au rendement de 100%,

Quand il sOagit dOanalyser un echantillon inconnu, le spectre mesest analyse
dans les mémes six regions et les resultats sont ajoutes au graplégie reference en
utilisant la méme abscisse issue de IQetalon. Les points sont &gsspar une fonction
et le taux de comptage pour un rendement de 100% est extrapole.

3.1.2.3 Les autres phenonenes perturbateurs

La mesure nOest pas potentiellement perturbee que par les dients quenching
vu, dOautres paramétres, tels la temperature et IOempoussirent, peuvent aussi
avoir une inRuence. Dans le cadre dOune etude sur la mesure siemee 3H/!  sur
des frottis, nous avons ete amenesa analyser IOimpact de quaaetéurs particuliers,
dont deux directement lies au quenching tel quOil a ete d&d Dougniaux 2010Q.

LOethanol

LOethanol est un solvant standard en decontamination, et il favorise leecu-
peration de IOeventuelle contamination dOune surface et saméta sur le frottis.
Cependant, en tant quOespdce oxygenee neutre, il peut emt@ la fois dans la
categorie du quenching chimique et dans celle du quenching lumgux. Sur un
spectre (Fig. 3.6), son inBuence consiste en un decalage vers les basses enerdies. |
y a donc un possible changement de fenétre, mais pas de perte de coaug.

Comme on peut le remarquer sur IOexemple ci-dessous (F&6), le decalage
du spectre de?*°Pu est sans inBuence sur le comptage si la fenétte est debnie
large. De plus, ce resultat est obtenu en ajoutant au melange la quam& maximale
dOethanol (Tab3.1). Dans un usage normal, la quantite bnale ajoutee dans la bole
de scintillation est de |Qordre de 0,2 mL.

La couleur

Concernant une perte de rendement de comptage due a de la couleurons
avons procede a des tests suivant le syseme RGB (Red-GreeBlue) et le noir (B).
Il appara®t (Fig. 3.7) que la couleur bleue est celle qui a le moins dOimpact sur
le quenching. Nous avons donc colorie plusieurs frottis avec ces quatcouleurs,
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Figure 3.6 B Mesure de IOinBuence de 10ajout de 0,5 mL dOethanol sur wtrepe
de 2*°Pu, avec un decalage vers les basses energies, sans inRuenceestaux de
comptage! dans la fenétre [450; 950] (Triathler du GEA).

Ve,Hson (ML)

[y (%) (k=2)

[+ (%) (k=2)

Etat du frottis

0,0
0,1
0,2
0,3
0,4
0,5

20,7+ 0,6
20,5+ 0,8
20,1+ 25

19,61 4,5

99,6+ 3,7
98,6+ 6,2
96,2+ 5,5
100,1+ 5,6
100,6+ 5,8
101,0+ 5,8

Sec

Legerement humide
Usage normal

Trop mouille

Limite dOabsorption

Table 3.1 D RendementH /s, et!/ -

en fonction de la quantite dOethanol ajou-
tee Vc,Hs0on (Triathler du GEA). Le facteur k est le facteur dOeIargissement pour
IOexpression des incertitudes (Cf. annexe).
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dissous dans du Filter Count* et mis & compter sur le TriCarb pour obtenir un
indicateur de quenching.

Figure 3.7 B Variation du tSIE en fonction de la quantite de couleur incorpore
(en pourcentage de surface de frottis coloree).

Dans un premier temps, on peut supposer que ceci est uniguementidaux
spectres dOabsorbances des! €ientes couleurs, en relation avec les spectres
dOemission du liquide scintillant. En keet, IOemission de scintillation se situe dans
une gamme 350-450 nm, domaine du proche-UV et bleu. Nous avons donc mesure a
|Oaide dOun spectrophotométtdOabsorbance dOechantillons representant les spectres
des essais dont les Pbltres sont coloresa 100% de leurs surfaces (Bg). De plus,
de fa@ona pouvoir comparer les spectres entre eux, nous avons nornailes valeurs
par rapporta la masse de colorant mis, celui-ci ayant repose 1h pour quie solvant
sOevapore, et en estimant a partir de I0absorbance totale le pouvoir c#oration
de chaque couleur (Tab.3.2). Les essais (Fig.3.8) montrent une correspondance
notable entre cette absorbance moyenne pondere®, et le quenching (tSIE) sur
la plage 360-500 nm, plage correspondant a IOemission des liquides sitamits (ici
du POPOP 6). La plage en deig@ de 360 nm corresponda des mesures non repetable

Les valeurs obtenues (Tab.3.2) montrent IQexistence dOune relation entre
les valeurs dOabsorbance moyenne ponderee sur la plage dOemidsi POPOP
et la couleur. De plus, en mettant en relation les valeurs de [Oircliteur de
quenching (tSIE) et celles de I0absorbance, on trouve une relatiore dpropor-

4. Ce liquide scintillant de la societe Perkin Elmer a pour solvant le pseudocumene (Trimethyl-
1,2,4 benzne, non misciblea IOeau) specialement fait pour disaadre les bltre en nitrate de cellulose,
ainsi que les esters de cellulose, les PVC et dDautre. Il peut dissoudre les fridé humides ou secs
et permet la determination du quenching par un standard externe. COest par corire un liquide
scintillant tes volatil (Flashpointa 50C), donc les soluti  onsa base de Filter Count se degradent
assez rapidement (diminution de la quantite de produit et jaunissement).

5. Spectrophotométre Jenway 6300, de domaine 320-1000nm

6. POPOP : 1,4-bis[5-phenyloxazol-2-yllbenzne - Scintillateur secondaire
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Couleur Mmc fe Ap tSIE
(mg) (360 - 500 nm)

Rouge 0,323+ 0,001 1,0 0,42+ 0,05 34,3+ 0,7

Vert 0,608+ 0,001 0,8 0,28+ 0,02 198+ 4

Bleu 0,380+ 0,001 1,2 0,18 0,03 400+ 8

Noir 0,441+ 0,001 0,3 0,34+ 0,06 31,4+ 0,6

Table 3.2 B Masse de colorani. utilise pour la spectrometrie ainsi que facteur
de ponderation f¢, en correspondance avedp, la valeur dbabsorbance moyenne
ponderee par la masse de colorant et par IOabsorbance moyenne dansdiblei et
IOindicateur de quenching tSIE.

Figure 3.8 D Spectres dOabsorption RGBB mesures au GEA en relation avec le
spectre dOemission dOune molecule scintillante, le POPOP.
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tionnalite avec un coe"cient de correlation r2 a 93%. Cela conbrme IOhypothése
de depart comme quoi le quenchinga base de feutres colores n@éstula la couleur.

La temperature

La temperature est un paramétre pouvant inBuencer une mesure. Nouavons
compte a intervalles reguliers un echantillon de®H - 22°Pu pendant 24 heures,
tout en relevant la temperature ambiante (Fig. 3.9). LOimpact de la temperature
nOest pas visible, pourvu cependant quOelle reste dans le domaimeotkrance du
scintillateur, Pxee par le fabriquant.

Figure 3.9 B Mesure de IQinRuence de la temperature dans les fenétrest C a
|Gaide dOun echantillon del - 2°Pu en Filter Count compte par repetition de 5 min
pendant 24 h sur le Triathler.

La poussére

De méme que pour IOethanol, lors de la realisation dOun frottigjddt invo-
lontaire dOelements autres que les eventuels radioeletaatans la Pole de liquide
scintillant est probable. Pour ce faire nous avons prepare cing sdions marguees
au 3H, avec un bltre plus ou moins sale, dissout dans un liquide scintdnt adapte,
le Filter Count. Apes plusieurs series de comptages sur un Tri@rb, les mesures
dOactivites sont en accord avec les valeurs de references attes (activites
incorporees). Cependant, la relation rendement-quenching ndste pas (Fig. 3.10).
De plus, la valeur de tSIE pour un blanc avec et sans frottis dissout la méme, ce
qui permet de conclure que ce frottis dans ce liquide scintillannOa pas dOimpact.

Toutefois, les incertitudes experimentales sur les dlierentes valeurs presentent
de grandes disparites. En fait, en considerant les valeurs de tSIfgour chacun des
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Figure 3.10 B Variation du tSIE en fonction de la quantite de poussere.

comptages (Fig. 3.11), on peut remarquer la grande variation au debut puis la
stabilisation autour dOune certaine valeur, alors que le blanc reste cstant. Ceci

est dd a la fadon dont le tSIE est mesure par le TriCarb : il utilise une source
externe pour determiner le quenching, situee sous IQechhoti. Si on estime que la
pousskere decante au fur-eta-mesure des repetitions, |eStE devient alors de plus
en plus faible mais la source se claribe, ce qui explique la confotides activites
mesurees avec celles attendues. Le tSIE reste donc un indicateet ne represente
pas toujours le quenching de la solution.

3.2 Determination de [Qactivite ! a partir des spectres

La separation en energie nOest valable quOavec"deke faibles energies. Nous
savons gue les spectres en €nerdieet " sont indissociables, alors seuls les dont
IOenergi&max Sera inferieurea celle minimale de$ pourront étre separes. LOenergie
minimale des! etant de IQordre de 3 MeV, on peut admettre pouvoir separer lés
des" si ces derniers ont un" ax inferieura au plus 0,3 MeV.

3.2.1 Separation manuelle

Cette separation en €nergie ne peut @tre faite que par un utilisaur averti.
En el et, la forme du spectre dOun element est caracteristique déelement mais
aussi du cocktail de scintillation (composition, quenching, etc.).ll sOagit dOabord
de reconnadtre grace a IOexperience des spectres typigues surtout ! , de fadona
les isoler (Fig.3.12.

Cette methode ne permet dOisoler que des elemehtsle faible energie, comme
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Figure 3.11 B Variation de IQindicateur de quenching (tSIE) pour chaque exftillon
de frottis sale en fonction du temps de decantation depuis le premiecomptage. Les
courbes tracees sont pour faciliter la lecture.

Figure 3.12 B Exemple dOun spectfél/ 2°Pu sur le Triathler al les deux zone"
et! sont identipables et debnies.
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le 3H (18,6 keV), *C (156,5 keV), le %3Ni (65,9 keV) ou le ?**Pu (20,8 keV).

3.2.2 Analyse automatique a deux fenétres

Cette methode est principalement utilisee dans la mesure déH. En ajustant
une fenétre sur son spectre, et une autre sur une plage plus largeslle du **C par
exemple (Fig. 3.13, on a donc une fenétre de mesure et une de contrdle. Si les
nombres de coups dans les deux fenétres sont egaux, alors on peut ganaqtie la
mesure faite est celle du*H. Dans le cas contraire, on ne peut pas se prononcer.

Figure 3.13 B Exemple de spectre®H et **C sur le TriCarb.

La fenétre est parametree a IQaide de deux mesures : un blancuee solution
de reference {H), puis dOune serie de calcul de facteurs de merite (E812) pour
plusieurs fenétres (Fig.3.14), fonction du rendement/ et du taux de comptage du
bruit de fond rg, tel que :

12(f)
ro(f)
Alors nous avons etudie IOevolution de deux facteurs de meritbePni IOun par

rapporta IQautre :

b Fnh1(Xx) est calcule dans la fenétreX; L max];

b Fm2(X) est calcule dans la fenétrel|min ; X].
De cette faion :

B max(Fm1(x)) = Fmi(Lmin);

b maXSFmZ(X)) = Fm1(Lmax)- B
Au bout dOenviron cing iterationsL min et Lmax hOevoluent plus : la fenétre optimale
au sens du facteur de merite est determinee.

Fm(f)= (3.2)
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Figure 3.14 b Determination de la fenétre AYH) par variation simultanee de deux
facteurs de merite (cinqueme et dernere iteration). La fenétre ainsi determinee est
[176; 277].

Avec cette valeur haute, la totalite du spectre *H nOest pas comprise dans
la fenétre, et des coups sont comptes dans la seconde fenétre, que nous ne
souhaitons pas. Nous avons donc debni la limite hautea la bn du speetfH, ce qui
maximise son rendement de comptage, mais pas le facteur de meritegmedemment
debni. La fenétre alors choisie est [176; 400].

3.2.3 Analyse automatique a trois fenétres

Cette methode comporte deux fen@tres de mesure, nommees A €t et une
fenétre de controle, B. Debnie dans |Qordre A, B puis C, cettecthede permet de
faire des mesures de nombre de coups dans A et C, sous condition du noratae
coups dans B. Une attention soigneuse doit donc étre apportee dans laeaion de
ces fenétres, specibque a ce qudon desire mesurer. Ldstries sont parfois presen-
tees dans un autre ordre, BCA, pour", controle et! ; ici IOordre alphabetique prime.

Ainsi, dans le cas dOune mesutel/! , nous pouvons determiner ces trois regions
(Fig. 3.15) sur le Triathler (Hidex) : la fenétre A pour le 3H, la B pour le contréle et
C pour les emetteurs! , et ainsi garantir que quand la fenétre B nOenregistre aucun
coups, la mesure faite sur A est di?H, et celle sur C des! .

Les bornes de la fenétre A sont debnies de la méme fadon que dansdction
precedente, méme si cette fois la seconde fenétre ne reageuplus la premeére.

La fenétre C, dediee auX , est debnie non-optimisee, cOesta-dire couvrant la
totalite des emissiond , en prenant en compte un possible quenching (Tab3.3).
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Figure 3.15 B Exemple dOun specttel/ 23°Pu sur le Triathler avec les trois fenétres

A BetC.
Fenétre Limite basse Limite haute Rendement (%)
A (3H) 176 400 204+ 0,8
B (controle) 400 550 -
C (emetteurs!) 550 1000 9%+ 3,7

Table 3.3 B Parametrage des fenétres pour le Triathler.
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3.3 La mesure 3H/!

Dans cette partie, nous allons developper une procedure permatit une
evaluation de la contamination de colis par de simples manipulations, emtilisant
un appareil compact : le Triathler (Multi Label Tester) [ Dougniaux 201Q. Cette
technique associe un comptage simultané/" dOun frottis avec un syséme de
mesure a scintillation liquide optimise. Nous allons montrer que € protocole
aide les convoyeurs de matéres radioactives a respecter la lagation (Accord
Europeen sur le transport de materes dangereuses par routeADR]). Notre
approche reduit le nombre dOoperateurs et le temps de mesurele se fonde sur
un frottis dissout dans un liquide scintillant et analyse sur place Le probEme de
|Gauto-absorption, principalement ded , intrinséque au comptage par compteur
proportionnel [NF ISO 10704, est alors evite. Il nQy a plus de perte dOe"cacite
de comptage autre que due au quenching. Avec IQoptimisation des paranesr
experimentaux (type de frottis et de cocktail scintillant, tension du photomulti-
plicateur, temps de stabilisation, mode dOampliPcation), nous avonsu obtenir
des resultats corrects pour les emetteurs et ", comme le 3H avec une limite
de detection de IQordre de 1 Bg. Bien que dep existante, cepty de methode
etait alors reserve aux laboratoires benebciant dOequipensespecibques et de
personnels qualipes. Desormais ce type de contrdle peut étealise in situ, et bien
sdr pour toute autre application al un controle de contamination sOafe necessaire.

Beaucoup de pays utilisent leurs infrastructures routéres pou transporter
des mateéres dangereuses, ce qui inclut les colis nucleairesustiu®a present,
les colis etaient contrdles sur place a IOaide de frottidNF ISO 7503, lesquels
etaient analyses ensuite en laboratoire. Habituellement analysesapdes compteurs
proportionnels ! /", les frottis ne pouvaient reveler aucune contamination atH du
fait de sa trop basse €nergie, et les rendements de comptabeetaient mal connus
du fait de la quantite variable de poussire apportee creant de adto-absorption
des rayonnements! en plus de celle intrinsgéque aux frottis.

Nous proposons donc une methode permettant une analyse compkte intgj
basee sur un comptage par scintillation liquide, ce qui resout lesrpbemes de la
detection des" de faible energie et du rendement . Pour ce faire nous utilisons
un cocktail de scintillation permettant la dissolution dOun frottis, un compteur a
scintillation liquide portable et un protocole simple, utilisable par un non-specialiste

(Fig. 3.16).
3.3.1 Methode

3.3.1.1 Le protocole

Un operateur frotte 100 cn? de la surface du colis avec un frottis humide @
IOethanol), puis prepare deux Poles avec 20 mL de liquide sdlatit. La premiére
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sera pour faire une mesure du bruit de fond et aura un frottis propre @ésout, tandis
gue la seconde aura le frottis a analyser.

Figure 3.16 B Schema du protocole de mesure.

LOappareil utilise est un Triathler, developpe par la societdidex, seul compteur
a scintillation liquide aussi compact et donc transportable. Nous allonsdevelopper
dans la suite les di erents choix et essais qui ont conduita ce protocole en particulie

3.3.1.2 Frottis et cocktail de scintillation

La premire etape a ete la determination de la combinaison la pk favorable
entre un frottis et un liquide scintillant. Nous avons donc mene ds tests de dissolu-
tion sur cing types de frottis et quatre liquides scintillants, dont un, le Filter Count,
specialement cree pour dissoudre les bltres.

Papier Fibre de Coton Ester de Nitrate de

pltre verre cellulose cellulose
Ultima Gold LLT  Non Non Non > 24h > 24h
Monophase S Non Non Non Tes faible Tes faible
Optiphase Hisafe Non Non Non Tes faible Ts faible
Filter Count Non Non Non < 15min < 15 min

Table 3.4 B Solubilite ou temps de dissolution pour dierentes combinaisons de
frottis et de cocktail de scintillation.

Le Filter Count est le cocktail qui fonctionne le mieux, mais deux types de frottis
restent possible (Tab.3.4). Nous avons donc fait dix repetitions de comptage de 600
minutes de bruit de fond, moitie en Pole de plastique, moitie endte de verre, avec
le Triathler (Tab. 3.5).

Le bruit de fond est moindre dans un certain cas, et determine un to utilisant
un bltre en ester de cellulose, de chez Advantec, dissout dans dulter Count, de
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Fiole en plastique Fiole en verre
Filter Count + nitrate de cellulose 8,7+ 0,3 89+ 0,3
Filter Count + ester de cellulose 79+ 0,2 80+ 0,2

Table 3.5 D Bruits de fond moyens (s!) pour la determination de la matrice de
comptage (Pltre, liquide scintillant et bole).

Perkin Elmer, le tout dans une bole en plastique (Tab.3.5).

3.3.1.3 Tension et MCA de |Qappareil

Ce travail cherche a mesurer simultanement ded et des". Abn de mesurer
des emetteurs", comme le3H avec des energies de quelques dizaines de keV, le
Triathler doit pouvoir couvrir ces plages dOenergie, mais aussi voir sié de plus
de 5 MeV. Nous avons conserve la tension dOalimentation bxee a 842 V pootre
appareil et positionne le MCA (multi-channel analyzer) en mode logatihmique, ce
qui permet de couvrir IOensemble des plages dOenergie demandes reglages ne
permettent pas la detection la plus e"cace pour les! etles" car chaque emission
nOest que sur une petite plage du spectre total.

Nous utilisons comme fenétres celles donnees par la methode dess fenétres
(Cf. 3.2.3 pour en determiner une pour le®H (A) et une autre pour les! (C). La
B est la fenétre de controle.

3.3.1.4 InRuence des " autres que le 3H

Dans le cadre de la mesure de frottisn situ, nous nous sommes aussi interes-
ses aux interferences dues aux autres emetteutsdans les fenétres determinees.
Nous avons donc determine les rendements de detection de quedg radio-isotopes
(Tab. 3.6).

Element Ei Rendement par fenétre (%)
(keV) A B C
SH 18,6 204+ 0,8
4c 156,0 277+ 0,8 420+ 0,7 236+ 0,8
60Co 317,3 206+ 0,7 190+ 0,7 603+ 1,8

0gr/NVy 545 9/2279,8 208+ 0,8 37+ 0,1 665+ 21

Table 3.6 B Rendement dans les trois fen@étres de quelques emetteirsommuns,
determine sur le Triathler.

A partir de ces rendements independants, nous avons deternerles rendements
dans les trois fenétres (Tab.3.7).
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Combinaison  Rendement par fenétre (%)

A B C

A 20,4 X X

B X Inconnu X

C X X 100
AB Inconnu  Inconnu X
AC 20,4 X 100
BC X Inconnu Inconnu
ABC Inconnu Inconnu inconnu

Table 3.7 B Rendement utilise en fonction des combinaisons de fenétdsns les-
guelles des coups sont detectes. Décorrespond a une debnition non relevante.

3.3.1.5 Discrimination

Il appara®t quavec ce protocole simple mis en place nous pouvons garant
IOabsence de contamination, mais pas toujours combien le cas echeanon®
parce que beaucoup de contaminants ont un impact non negligeable dans les
fenétres B et C, nous avons considere la discrimination, ce doté Triathler est
capable Hidex b]. Le resultat est donne sous forme de trois hombres, integration
des trois fenétres A, B et C.

Pour savoir comment determiner le facteur de discrimination (PLI D Pulse
Length Index), le Triathler donne une matrice 32, 64, un sous-echantillonnage dOune
matrice 1024 1024 mettant en relation canaux et PLI. Quant au liquide scintillant,
le Filter Count nOest pas compatible avec une separatid/ " telle quQOelle devrait
@tre avec le Triathler. De plus, le protocole ne permet pas un sdude discrimina-
tion bxe car les perturbateurs (poussire, €thanol, couleur, .).ont un impact sur
la discrimination (Fig. 3.17).

3.3.1.6 Seuil de decision et limite de detection

Grace aux formules du seuil de decision et de la limite de detéen /, nous
pouvons ajuster le temps de comptage en fonction des limites de detén attendues.
Ainsi, pour un frottis de 100 cm? avec une e"cacite de 10% [NF I1SO 7503 et un
comptage de 300 s, nous obtenons de bons resultats pour determiner sttdis peut
etre transporte (Fig. 3.18). Par contre il faut 1100 s dans les m@mes conditions pour
veriber la contamination! .

7. Cf. annexe A
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Figure 3.17 B Exemple dOune matrice donnee par le Triathler pour aider a la
determination du PLI. La source (5,2 + 0,26 Bq de®Co et 25+ 0,08 Bq de?*°Pu
en Filter Count) est dans deux conditions :a gauche dans des conditiohideales, et
a droite avec 0,2 mL dOethanol et un quenching bleu. La bgure de gagcmontre
un petit cercle ! et un Ctrait E horizontal ", les deux zones nOetant pas clairement
separees. La bgure de droite presente ces deux méme zones, melie! est plus
claire (moins debnie) et une zone oblique est apparue, mettant un tae depbnitifa
toute tentative de discrimination.

3.3.2 \Validation de la methode
3.3.2.1 Comparaison des methodes de mesure

Nous avons depose 96,5 mg dOune solution’d&ua 10,7+ 0,32 Bg/g sur une
coupelle de 20 crf, dilue dans 5 mL de HNG & 0,5 mol/L. Ce depét est evapore
puis frotte avec un bltre Advantec. Le frottis et la coupelle ont e comptes sur
un NU208, avec les blancs correspondants, et I0e"cacite standard de la colige
(0,23+ 0,01). Nous avons ensuite mesure |Qactivite du frottis sur un TriCarbt le
Triathler (Tab. 3.8).

Rendement (%) Activite (Bq)

NU20 23 Q84+ 0,08
TriCarb 100 0,91+ 0,07
Triathler 100 0,90+ 0,09

Table 3.8 B Comparaison de la mesure alpha dOun frottis par compteur propor-
tionnel (NU20) et scintillation liquide (Triathler et TriCarb).

Nous pouvons remarquer que le NU20 sous-estime le resultat, comme on pouvai

8. NU20 : compteur ! /" proportionnela gaz (Ar/CH 4)
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Figure 3.18 B Determination du temps de mesure par rapport aux limites de de
tection ! et". Les deux courbes mettant en relation le temps de comptage avec la
limite de detection pour les deux fenétres A et C sonta compareavec les limites
de de transport et de contamination debnies par la norme pour les deuxypes de
rayonnements NF ISO 7503. Une mesure de 300 s permet donc largement de de-
terminer la transportabilite dOun colis, et une mesure de 1 100 s assure la non
contamination.
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sQy attendre, et ce dd a IQauto-absorption. Ce test nous a aussi pisroe valider la
methode en comparant le Triathler a notre reference : le TriCab.

3.3.2.2 Repetabilite et reproductibilite

Nous avons ¢ ectue cinq comptages du bruit de fond pour veriber la repetabi-
lite [NF T90-210] du protocole dans dl erentes conditions (Tab.3.9), e! ectuer au
Roule® et au GEA.

Lab. Temps A (s’ 1 brut) B (s' ! brut) C (s' ! brut)

(s) M 2Uexp 2Umes | U 2Uexp 2Umes | M 2Uexp 2Umes
Roule 300 | 3,6 0,2 0,2 {32 0,2 0,2 {28 0,2 0,2
GEA* 300 24 0,2 0,2 {33 0,3 0,2 {33 0,3 0,2
GEA 300 |51 01 0,3 |57 0,2 03 |59 0,2 0,3
GEA 600 (44 0,1 0,2 |57 01 0,2 | 6,1 0,2 0,2

Table 3.9 D Tests de repetabilite (Bruit de fond moyemq (s' 1) et incertitudes asso-
ciesu (mesuree et experimentale)) (* Blindage de plomb ajoute autour dtecteur).
La dePnition des fenétres est pour rappel donnee par le table&u3.

Les dispersions des dierents mesurages etant similaires a |Oestimation de 10in-
certitude (Tab. 3.9), nous concluons que ce protocole est repetable. Nous avons donc
dePnie di erentes sources (Tab3.10) permettant dOen apprecie la reproductibilite.
Le tableau 3.11 regroupe IOensemble des resultats.

Identibant Activite °H (Bg) Activite >>°Pu (Bq)

SO Q93+ 0,02
S1 1455+ 2,2 1,10+ 0,02
S2 1453+ 2,2 1,09+ 0,02
S3 1458+ 2,2 1,10+ 0,02
S4q 1453+ 2,2 1,09+ 0,02 quenching bleu

Table 3.10 B La liste des sources utilisees.

9. Laboratoire souterrain bas bruit de fond, sous la montagne du Roule, a Cherbourg.
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Lab. et source A (S 1 brut) B (s' ! brut) C (s' ! brut)

M 2Uexp 2Umes | U 2Uexp 2Umes H  2Uexp 2Umes
GEA SO 5,2 0,1 0,3 |57 0,2 0,3 |69 0,3 0,3
Roule SO 3,7 0,2 0,2 133 0,2 03 39 03 0,3
GEA S1 348 0,2 04 |59 0,3 04 |71 0,3 0,2
GEA S2 346 0,5 06 [ 59 0,3 04 |69 04 0,3
GEA S3 351 04 05|59 03 04 |68 0,2 0,3
GEA S4q 344 0,6 06 |59 0,3 04 |70 05 0,3

Table 3.11 D Tests de reproductibilite (Taux de comptage moyem (s' 1) et in-
certitudes associesl (mesuree et experimentale)) sur quatre sources (Tal8.10) et
deux lieux avec des comptage de cing repetitions.

Les essais realise montre la reproductibilite de la methodselon di erents axes,
tant en lieu de mesure quOen lieu. On peut remarquer par exemplaeylOechantillon
SO (Tab. 3.10) est, comme attendu, au niveau du bruit de fond dans les tableaux
3.9 et 3.11dans les fenétres A et B.

Conclusion

Le trio Filter Count (Perkin Elmer) + ester de cellulose (Advantec) + Pole
plastique apparadt étre le meilleur compromis :

b dissolution quasi instantanee du frottis dans 20 mL de Filter Count;

P quenching negligeable dans les conditions debnies dOutilisation

Deux feuilles de calculs standardisees ont ete etablis poursleonvoyeurs. La
premére decrit comment faire une mesure du bruit de fond, la sconde comment
faire la mesure et |[Oexploiter. Cette methodologie permet de téeter simplement
une eventuelle contamination par un comptagd /" simultane in situ.

3.4 Soustraction du fond "

Les methodes de traitement et dDanalyse des spectres en enes§iappuient sur
des techniques dOidentibcation des!drentes formes des signaux. Ainsi, comme on
IOa vu precedemment, une emissitna un spectre continu, tandis quOune emission
I a un spectre de raies. Avec un tel schema, il peut sembler aise determiner et
dOidentiber qui est et qui est" dans un spectre en energie, en fonction de la forme.

3.4.1 Description

Dans le cas general, pour que léssoient dil erenciables du fond, il faut respecter
les crieres de seuil de decision et de limite de detection(f. annexe A). En e! et,
cette discrimination depend du temps de comptage et de IQactieits, le signal "
etant considere comme du bruit dans I0analyse que 1Oon méne. Nolmalproposer
ici deux approches di erentes de cette technique.
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3.4.2 Ajustement par une fonction simple

APn de ne pas chercher un spectré de reference, on peut reconnaitre le ou les
pics! et les isoler par interpolation du fond" sous le spectre par une fonction
simple, comme un polyndme du second ou du troiseme degre.

3.4.2.1 Ajustement

Le premier ajustement possible concerne la totalite du spectré, moins les picd
reperes. Ceci necessite donc des fonctions permettant decdge la complexite dOun
spectre contenant plusieurs emetteurs$ . Nous allons donc ici nous interessera un
ajustement partiel, local, sous le ou les pics dOinterét unigment, par un polynome.

Nous avons caracterise un certain nombre de source en fonction du rappate
leur activite " sur IOactivite! (Tab 3.12).

Identipant Nucleides Rapport dOactivite'/!
Si1 05/ Dy + 239py 0,6
SI2 60Co + 23%py 1,7
SI3 05r/ 0y + 239y 4,4
Sl4 %051/ VY + 239y 8,2
SI5 90sr/0y + 2%y 44
SI6 0gr/ 0y + 239py 49
SI7 0gr/ 0y + 241am 337

Table 3.12 B Echantillons utilises pour IQajustement des pitsclasses en fonction
du rapport de 10activite" sur celle! .

A chacun de ces echantillons nous allons appliquer le protocole dCstgment
suivant :

1. Estimation de la position et de la largeur du pic, debnition dOune fiétre ! ;
2. Selection des 50 points de part et dOautre pour IQinterpolation;

3. Ajustement du fond " par un polyndme de degre trois;

4. Calcul de IQactivite dans le pic.

Etant donne quOon travailleCa 101il E, la premigre condition de reconnaissance
visuelle du pic nOest pas forcement ni evidente ni realiséénsi, le pic est evident
pour IQechantillon SI1 (Fig.3.19, mais est loin de 10&tre pour le numero SI7

(Fig. 3.20).

Les resultats (Tab. 3.13 montrent plusieurs faits assez surprenant

1. Les resultats par les polyndmes de degre 2 et 3 sont strictemergaax ;
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Figure 3.19B Spectré avecun! (?*°Pu) bien debni (Echantillon SI1, Tab.3.12)

Figure 3.20 B Spectré/* avec un! invisible (Echantillon SI17, Tab. 3.12).

Identipant Fenétres Rendement (%)

de source 1 2 3
Si1 130-280 11%+ 44 992+ 45 992+ 45
SI2 190-380 13®+ 58 1088+ 6,1 1088+ 6,1

SI3 160-430 946+ 6,8 993+ 6,7 993+ 6,7
Sl4 200-320 o6(b+ 158 976+ 153 976+ 153

SI5 210-340 - 6B+ 12,2 696+ 12,2
S16 250-450 43+ 269 1086+ 26,7 1086 26,7
SI7 non vu - - -

Table 3.13 B Resultats des rendements pour les ajustements des fonds (bruit et
") sous di erents pics! par des polyndmes de degre 1, 2 et 3.
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2. Le pic de IOechantillon SI6 est identibe mais pas le SI5 dont leitagst pourtant
plus faible.

Les ajustements sous le pit par des polyndme de degre 2 ou 3 donnent le méme
resultats car la partie interessante, @valuee sous le pic,avdkie quasiment pas, au
contraire de [Oavant et de 10ap@s (Fig.21).

Quant au rendement mesure pour |Oechantillon SIS, ce peut étréi i temps
de comptage (2h). Par comparaison, IQechantillon SI6 a ete mesure Bfec une
activite ! de 1 Bq, soit 200 Bg/L, et une limite de detection (Tab. 3.14) permettant
theoriguement de voir le pic. Cependant, les incertitudes sule rendement montrent
gue la detection de ce pic est tes subjective.

Figure 3.21 B Exemple dOajustements avec un polynéme de degre 3 (Ectianti
SI3, table 3.12).

3.4.2.2 Limite de detection

Pour chacun des ajustements nous obtenons une limite de detectidf de IOordre
de la dizaine de Becquerel par litre (Tab.3.14).

On se heurte au probme dOune limite de detection dependarde 1Qactivite' ,
et aussi de la necessite d€ voir E et de reconnadtre le$ pour pouvoir extraire
les informations souhaitees du spectre. Une solution possible pour fiak ce besoin
de reconnaissance serait un ajustement du spectré a partir des spectres " de
reference, theoriques ou mesures.

3.4.3 Ajustement par un spectre de reference

LOajustement par un spectre de reference semble @tre la lieare methode. En
el et, la soustraction du fond " peut @tre exacte et seule reste |Qactivite. Cette

10. Cf. annexe A
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Identipant a* (Bg/L) t (min)

SI1 322 15
SI2 151 15
SI3 83 120
Sl4 112 30
SI5 139 120
SI6 30 360
SI7 22 720

Table 3.14 P Limites de detection 4* ) dOapms les ajustements du fontl sous les
pics! par rapport aux temps de comptage (t). Bien que la limite de detectionpuisse
étre debnie, seuls les rendements des quatre premires sms ont €te retrouves
(Tab. 3.13.

methode necessite donc deux elements : une bibliotheqeentenant les spectres de
reference et des crieres dOajustement.

Sachant quOun spectré ne couvre pas IOensemble de la plage en energie, il y
a donc deux zones exemptes HOune a basse energie (0 - 100 keV) et IQautre a
haute energie (500 - 4000 keVA!. On a donc deux zones disponibles pour ajuster
les courbes de references sur le spectre mesure.

Les methodes dOajustement sont multiples (Moindre-carre, cetation, ...) mais
dans ce cas, la di"culte est la determination du spectre de re&drence. En &et, dans
des cas simples, on peut reconna®tre le spectre (F&22), mais dans le cas general,
il y a plusieurs " dans des proportions variables et la deconvolution devient de
plus en plus complexe. COest IOobjectif du logiciel RadSpectraldalinovsky 2007.

Dans le cas de la mesure de la radioactivite dans IOenvironnemengtte
methode est pour I0instant peu exploitable du fait du nombre de radnucleides
possible, de la multiplicite des activites et du quenching, € qui rend les solutions de
deconvolution non unique et donc inexploitable. Nous allons considerde cas dOun
" unique et dOun ou plusieurs. Cependant, méme dans cette conbguration simple,
il se pose le probeme du quenching. Enleet, celui-ci entra@®ne une modiPcation de
la forme des spectres, aussi bien en decalage vers les bassesgasquden baisse
du taux de comptage.

Le quenching est pris en compte a travers la realisation dOun pange spectres
pour di! erentes valeurs de IQindicateur de quenching par |Oajout dOumtageen-
chant, comme le nitromethane. De plus, ce panel doit étre reakspour plusieurs
radionucleides. A 10aide dOun indicateur de quenching, cettdlinthéque permet

11. Un! est vu comme un" dOun dixéme de son energieHorrocks 1974.
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Figure 3.22 B Spectre de reference(°°Sr/°0Y).

alors de disposer du spectre de reference correspondanta latllon a analyser.

Cependant, il est raisonnable de supposer que le decalage vers lesdegsenergie
puisse correspondre a une homothetie dOun spectre de refiee de la méme faéon
que I0ajustement en taux de comptage a partir des deux zones exerapt des @\e-
nements! . Le spectre de referencé est modibPe en fonction du' nax de faidon a
correspondre au mieux au spectre, et normea IOaide des premieasaux du spectre.
APn de faire correspondre les deux spectres, nous allons normer IQ@n @pport a
|Oautre. COest un processus en trois etapes :

1. Determination des" max €t homothetie ;

2. Determination de la norme (sur les 100 premiers canaux) et normalisain de
la reference par rapporta la mesure;

3. Soustraction du fond dans la fenétre determinee.

Nous allons prendre pour exemple un spectre pour lequel les radionaities”
sont identibe comme®Sr/%Y, et contenant un certain nombre d® (Fig. 3.23),
dont la presence semble assez evident entre les canaux 200 a 450. Le immaxn de
ce spectre, aux environ de 2000, evoque Tenax de IOyttrium, et IQallure generale le
spectre 2051/ 0.

Dans IOexemple (Fig3.23), le rendement! obtenu est de 981+ 6,4%, ce qui est
compatible avec les valeurs attendues. Cette valeur esta relatiger car le spectre”
est tes simple et connu. Le rendement"' est de 999+ 4,1%. De plus, la limite de
detection, dependante du fond' soustrait par le spectre de reference, est de 11,1
Bg/L (canaux 200 a 450), beaucoup trop par rapporta la limite reglementaire des
0,1Bg/Len! !
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Figure 3.23 B Exemple de spectrg" avec un spectre®°Sr/ %Y de reference. Ce
dernier est ajuste en nombre de coups par les deux zones garanties San et en
méme temps ajustes par homothetie a partir des bns des speet.

3.5 Conclusion

La separation des! et des" nQest directement possible que dans la mesure
al les energies sont correctement separees : le spectrenOempite pas sur le
spectre ! . Nous avons dans cette conbguration mis en place une methode de
mesure simultanee’H/ ! de frottis permettanta I0aide dOun appareil simple, le Tri-
athler, dOatteindre les limites de detection de 0,04 Bg/cfren! et 0,4 Bg/cm? en3H.

Dans le cas plus general, la mesure de IQactivitene peut se faire quOen sous-
trayant le bruit de fond " . La manire la plus evidente est dDajuster le spectre avec
son spectre de reference, puis dOdter sa contribution au spedbtal pour en de-
duire les! . Cependant, cette methode ne fonctionne que dans des cas tresrgles,
la deconvolution de spectre’ etant dep particulerement complexe sans contribu-
tion ! . Nous avons donc interpole sous le pit par un polyndme mais nous restons
dependants de [Oactivité¢ dans IOechantillon pour la limite de detection (Fig3.24).
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Figure 3.24 b Temps de comptage en fonction du fond pour di! erentes limites
de detectiona” .

Abn de diminuer IOinRuence désdans la determination de la limite de detection,
nous allons devoir utiliser un moyen permettant de les separer dels avant quQils
soient regrouper dans un seul et méme spectre. Certains appareilsromerciaux
proposent de regler des paramétres permettant de discriminer B! des" ; nous
allons donc aborder un nouveau chapitre abn dOetudier ces techniqeetes reglages
des parametres.
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4.1 Discrimination des rayonnements "

4.1.1 Les rayonnements dans le liquide scintillant

Nous avons vu que la densite dOetats excites etait diente dans le cas dek et
des" . Le depot dOenergie déspermet aux molecules dOatteindre des etats excites
di! erents de ceux dus aux', en particulier des etats triplets. Ce sont ces etats
qui peuvent conduire a de la phosphorescence, ou de la Buorescenetardee, en
plus des phenoménes de Ruorescence. Les eientes constantes de vitesse associees
a chacune de ces transitions (Tab. 2.3) donnent aux impulsions lumingses des
formes di erentes, liees aux rayonnements ou " .

Figure 4.1 D lllustration des probls dOimpulsiol"

Mathematiquement, la forme de ces impulsions peut @tre simpleent decrite par
une fonction densite de probabilite. Cette fonction exprime la pobabilite pour un
photon dOétre emisa un temps, et I0intensite du signal est donc :

1(t) = p(t)Np (4.1)

avec Np le nombre moyen de photons emis paN molecules excitees ep(t) la
fonction densite de probabilite en question.

La desexcitation des molecules excitees suit une loi exponegite en fonction du
temps t, de duree de vie moyennet. p(t) peut sOecrire pour les deux composantes,
une premkere dite rapide (noteef commefast) correspondanta la Ruorescence, une
seconde dite lente (notees commeslow) pour la phosphorescence et la Buorescence
retardee :
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1 @ -
p(t) = Re St 4.2)

La forme de IQimpulsion resulte de la superposition des photonstissdes com-
posantesf et s, chacune normee par leur poids respectif et ¢ :

N R
= = 4.3
4 N + Ns R+1 (4.3)

Ng 1
= = 4.4
&= N +N, R+1 (4.4)

avecR = Ny/N g et g + gs = 1. On obtient alors :
1L 1 1,

p(t) = 8 4+ ! $ts (4.5)

—e —e

1+ R# 1+ R#%
Selon le méme principe, la forme impulsions peuvent étre metisee par une

somme den exponentielles. Ainsi, les impulsions de scintillation liquidede Bo-

rexino sont modelisees par trois ou quatre exponentielles repsentant les diverses
composantes dOun rayonnement (Tals.15).

/
p(t) = %e! U&i (4.6)

Rayonnement # t # # h 07} 03! (o]
" 3,57 17,61 59,5 0,895 0,063 0,042
! 2,19 12,02 56,13 433,6 0,636 0,153 0,104 0,107

Table 4.1 D Constantes du modtle de Borexino pour les impulsions et
" (EqQ. 4.6) [Ranucci]. # en nanoseconde et| en Coulomb.

Les valeurs determinees des constantes mesurees au Borexinal(T 5.15
mettent en evidence une quatréme composante pour les qui les di! erencie nette-
ment des" (Fig. 4.2).

4.1.2 Methodes de discrimination

Du fait de la di! erence des impulsiond et " liee aux etats dOenergi® et
T, il y a deux fagons de les discriminer. La premgére est de meser le temps de
decroissance de IQimpulsioPlse Decay), soit une estimation des#; la seconde
methode est une mesure de la forme de IQimpulsidPu(se Shapg[Bagan 2010, soit
une estimation deR.

Si une impulsion etait constituee dOune inPnite de photons aiwant parfaite-
ment la forme de la fonction densite de probabilite, le paramétrede discrimination
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Figure 4.2 B Forme des impulsions et" pour un cocktail de scintillation PC/PPO
(1,5 g/L), mesures issues de BorexinoRanucci.

serait unique pour chaque type de particule. Cependant, IOemiiss est un processus
statistique et les valeurs des facteurs de discrimination ideauyour les dil erentes
emissions ont une certaine dispersion, ce qui introduit la probalbite de mauvaises
determinations des ewenements.

4.1.2.1 Pulse Decay Analysis

Cette methode consiste @ mesurer la longueur (duree) de IQinision et ainsi
determiner IQorigine du signal. Cette methode est principalent utilisee dans deux
compteursa scintillation liquide : le syseéme PERALS et le TriC arb. Le premier ap-
pareil, le PERALS (pour Photon Electron Rejecting in Alpha Liquid Scintillation ),
utilise une double derivation du signal entrant par rapport au temps, siivi dOune
conversion temps/amplitude puis dOune discrimination par rapport aun seuil bxe.
Quant au TriCarb, le signal analogique est bltre par une mise en forme gaussne
(passe-bas), puis derive (Fig4.3). Les temps sont mesures paeero-crossing et le
facteur seuil est reglable entre 0 et 255 ns.

Une variation de cette derniere methode, appelee TR-PDA, pouiTime Resolved
Pulse Decay Analysis[Passo 1994 permet dOaugmenter le gain de discrimination
dans un modelow-level sur le TriCarb. Cette methode, destinee dans un premier
temps a isoler les vrais @&nements' du reste, se concentre sur les impulsions
secondaires qui suivent IQimpulsion primaire. Dans le cas dOunles impulsions
secondaires sOattenuent tes vite. On peut aussi remarquer qlee distribution en
energie des dierentes impulsions est trés variable (Fig.4.4).
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Figure 4.3 Db Filtre passe-bas puis dierentiation en place dans un Tri-
Carb [Passo 199%Aupiais 1997.

Figure 4.4 b TR-PDA [Passo 2002(Time resolved pulse decay analys)s Methode
alliant une analyse temporelle a la discrimination, ce qui permet e di! rencier les
ewenements du fond des vrais @ &nements.
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4.1.2.2 Pulse Shape Analysis

Cette methode consiste en I0ajustement de |IQimpulsion enteapar une equation
connue, generalement basee sur une somme dOau moins deux iategyrepresentant
les deux composantes, rapide (f fast) et lente (s - slow) (Eq. 4.5). Cette equation a
une propriete particulére utilisee en discrimination : lenombre R cro®t avec la dimi-
nution de la densite dOionisations. De la mé&me faéon, un rapp®t= ( st )/ (of #)
est aussi parfois employeNlarrone 2003.

4.1.2.3 Charge sur energie

Du fait de la di! erence entre les deux rayonnements, le rapport de 1Qintegrale
(la charge) sur le maximum (la tension) de IQimpulsion permet uneistrimination.

Dans le cas du Triathler, chaque signal detecte est mesure en @msite et en
duree. Le facteur discriminant (PLI - Pulse Length IndeX est mesure a partir de
la charge de IOimpulsion, et la discrimination est faite en comparantlcharge et
IOenergie. Un MCA trie la charge de la méme faidon que IOenergis smume dOun
histogramme de 1024 canaux. La valeur du facteur de discrimination est donmen-
prise dans cette plage. En representant sous forme dOun graphiquephrametrique
amplitude-PLlI, le facteur de discrimination correspond a une ligne horizontale se-
parant de part et dOautre les deux types de rayonnements, avec pouwsl| valeurs
elevees du PLI leg et inversement les". Abn de permettre le reglage simple de ce
paramétre, le Triathler peut transmettrea un ordinateur ce graphe bi-parametrique,
mais celui-ci nOest quOun aperitu car chaque pixel representeab@ux dOenergie en
abscisse, et 32 en ordonnee (Fig.5). Il ne permet donc pas vraiment de trouver le
bon reglage, ni de prouver quOun echantillon est discriminable ou non

Figure 4.5 B Graphique bi-parametrique issu dOune mesure #éRn avec le Tri-
athler par les equipes dOHidex. LOabscisse represente [Qaaplites impulsions et
IOordonnee represente la charge. Le facteur de discrimination (Bldst donne par
la ligne horizontale. Hidex a].
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4.1.2.4 Tail-to-total ratio

Cette methode inggre la tra@ne de IQimpulsion (charge parie) et la compare
a IOintegrale totale (charge totale), ce qui permeta chaque evament dOétre com-
pare, independamment des €nergies. Les €wenements peuvétre representes sur
un graphique bi-parametrique (Total signal Vs Tail signal). Le seuil est une droite
passant par zero, et la valeur du facteur de discrimination est la pee de la droite
(Fig.4.6). CQOest la methode utilisee par les appareils Quantulus (Wallgodont le
discriminant, le PSA level est regle sur une plage de 0a 255.

Figure 4.6 B Graphique schematique bi-parametrique comparant IQintegrale la
tra@ne de IOimpulsion et I0integrale totaRafes 1994.

Des variations dans la debnition de ce facteur consistent en la deition du
depart de I0integrale de la charge et du temps dOintegration. Oebai donc le
pseudo Tail-to-total ratio avec un temps mort impose avant I0integration partielle.

4.1.2.5 Post Impulsion Analysis

Comme nous IQavons vu dans le chapitre 1, les post-impulsions sont des
impulsions retardees correlees avec IQimpulsion principale sOawre que plus le
nombre de photons incidents est important, plus la probabilite de st-impulsion
est importante. Ainsi, les rayonnements " sont beaucoup moins sujets a ces
post-impulsions que les rayonnements$ (Fig. 4.4).

Les options dites Time Resolved en particulier sur le TriCarb, utilisent ces
post-impulsions abn dDaider & la discrimination. Historiquementcette methode a
ete developpee abn dOameliorer la qualite des signfywmais une methode (TR-
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PDA [Passo 199) peut @tre mise en place sur le TriCarb pour la discrimination.

4.1.3 Determination du facteur de discrimination

Le facteur de discrimination est debni par IQutilisateur sur lesompteurs. Chaque
signal est analyse selon tlierents methodes decrites, en €nergie et suivant un cri-
©re pour la discrimination, puis les valeurs obtenues sont compages aux seuils,
ce qui determine le type de rayonnement initial. Generalem#, si le resultat de la
methode discriminante est superieur au seuil debni, le sighest considere comme
etant issu dOun rayonnemerit. Cette discrimination nOest pas forcement parfaite et
il se peut que des ew®nements soient mal classes. Un taux dQifgeences est alors
dePni, mesurant les coup$ comptes comme' (1.4 ), et reciproquement (L, 4 )

(Eq. 4.7).

_ TIsw ! Io _ s ! row
gy = rsoT! roT Ligr= rs'7 ! rot (4.7)

Avec :

Drg.1 : taux de comptage de la source dOetalonnagedans la fenétre totale ;

Drg» :taux de comptage de la source dOetalonnabedans la fenétre! ;

Drg+, :taux de comptage de la source dOetalonnagedans la fenétre" ;

Drg 1 : taux de comptage de la source dOetalonnagedans la fenétre totale ;

Drg » :taux de comptage de la source dOetalonnagedans la fenétre! ;

Drg;, :taux de comptage de la source dOetalonnayedans la fenétre" ;

D ror : taux de comptage du blanc dans la fenétre totale ;

b rg : taux de comptage du blanc dans la fenétre ;

D rg : taux de comptage du blanc dans la fenétré .

Le facteur de discrimination optimal pour une double mesure {" ) est deter-
mine parl-4, = 1,4+ : les deux taux dOinterferences sont alors minima, dOap®s
deux sources etalons!(-pur et " -pur).

La valeur du facteur de discrimination optimal est intuitivement fon ction de
la qualite du cocktail de scintillation, mais moins trivialement des activites (ratio
"/l') et des energies (Fig.4.7 et 4.8). Il est donc recommande NF ISO 11704
de choisir pour les sources etalons des radionucleides dOengmgieches de celles
de ceux presents dans IOechantillon a analyser, dans un rapport @ cocktail de
scintillation equivalents [Ansoborlo 2009.

Nous souhaitons donc developper une methode permettant de $@amchir de la
determination du facteur de discrimination optimal par les deux souces etalons, et
ne sOattacher quCa IOechantillon & analyser.

4.2 Auto-determination du facteur de discrimination

Nous avons vu la methode standard de determination basee sur le cotage de
deux sources etalons. Cependant, cette methode depend de beaup de paramétres
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Figure 4.7 b Taux dQinterference pour deux sourcgsAm + 4°K de 10 et 100 Bq.

Figure 4.8 B Taux dOinterference pour deux sourc&Am + %°Sr/0Y de 10 et
100 Ba.
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et doit @tre systematiquement reajustee en fonction des kantillonsa analyser. Par
exemple, un premier reglage du PDD a ete realise pour les radionucleidé8Sr/ %0y
et 22°Pu : la valeur du facteur de discrimination a ete determine a128 ns.

Du fait de la meconnaissance du facteur de discriminatiora priori sur un
echantillon, nous allons proposer des methodes systematiques descrimination
I'/". En admettant que la discrimination est possible, du fait de |Qappaileet du
cocktail, on ne cherche que le meilleur facteur. Pour ce faire, noudevrions faire
une mesure pour chaque facteur de discrimination.

Nous allons proposer ici une methode permettant la determination ddacteur de
discrimination optimal. Aps avoir detaille la methode, nous lui avons soumis un
panel dOechantillons (Tab4.2) debnis par des rapports dOactivit&! di! erents et
deux cocktails de scintillation, mesure sur plusieurs comptensa scintillation liquide.

APn de determiner le facteur de discrimination des sources de fegence, nous
avons realise un panel dOechantillon (Ta$.2) dont nous avons determine le facteur
de discrimination optimal par dichotomie. Ainsi, sur le TriCarb, nous savons que
le facteur de discrimination optimal est generalement compris ére 100 ns et 140
ns. Nous avons donc compte chaque echantillon une premére fois anufacteur
de discrimination moyen (120 ns), puis suivant la valeur du rendemst ! dans le
spectre! , nous avons fait une mesure au quart inferieur (110 ns) dans le cas dOun
rendement inferieur aux 100%, ou au quart superieur dans le cas contrai (130
ns); de méme pour le Quantulus dont la discrimination est dans la mihe plage
qgue le TriCarb. Quant au Triathler, la variation est dans une plage 300-400 ave
un facteur moyen aux alentours de 350.

Numero Cocktail Rapport "/! LSC Source Activites

(Ba) (k=1)

1 A 1,6 TriCarb  90Sr/%Y 14,7+ 0,51
239py 9,12+ 0,13

2 A 1,1 TriCarb  ®°Co 455+ 0,10
244Cm 4,23+ 0,06

3 B 1,9 Triathler %°Co 6,11+ 0,15
239py 3,14+ 0,05

4 B 16,7 TriCarb  %°Sr/%y 9,88+ 0,15

239py 0,59+ 0,01

Table 4.2 b Echantillons de reference pour les essais de discriminatidh - Cock-
tail A : 10 mL Ultima Gold LLT + 10 mL eau des Abatilles; Cocktail B : 10 mL Ul-
tima Gold AB + 10 mL eau des Abatilles.

1. PDD : Pulse Decay Discriminator - facteur de discrimination du TriCarb
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Numero
1 fd (ns) 120 110 115 113
| (%) 835% 107,8% 957% 100,5%
2 fd (ns) 120 130 125
| (%) 106,0% 952% 100,6%
3 fd 350
I (%) 101,1%
4 fd (ns) 120 130
I (%) 118,2% 99,3%

Table 4.3 B Rendement (/) des echantillons de reference (Tab4.2) pour des
valeurs de facteur de discrimination fd) mesure sur le TriCarb et le Triathler.

4.2.1 Analyse spectrale !

Cette methode sOappuie sur le fait que le spectre alpha est berer energie
avec un minimum et un maximum qui ne correspondent pas aux extrema ul
spectre total de IQappareil, tandis que le spectre en energie desst continu de 0a
" max, valeur pouvant étre nOimporte ai par rapport au pic! . Nous avons vu que
la distinction etait triviale dans le cas al "max est signibcativement inferieure a
|Oenergi¢ . Dans la majorite des cas, une discrimination est necessaire.

A partir de ces limites en €nergie, nous pouvons proposer une mette
permettant de determiner le meilleur facteur pour une discrimnation optimale,
sinon absolue, entre led et les". Nous voulons donc maximiser les coups dans
une fenétre centree et resserree autour du pic, tout en minimisant les coups en
dehors, donc dans une fenétre plus large.

Nous debnissons donc deux fenétred1 centree et resserree autour du pic
I, et N2 plus large et centree egalement (Fig4.9). Nous allons donc etudier les
variations du rapport #(x) (Eg. 4.8) suivant le facteur de discrimination, propre a
chaque appareil. Le facteur de discrimination optimal correspond a un naximum
de N1 et un minimum de No.

#x)=1" N1 (4.8)
N2
Nous avons vu quOen rgle generale, les @ @nements sont eassx fonction de
la valeur resultant de la methode de discrimination et classeatnme” si ce resultat
est inferieur a la valeur seuil bxee, et sinon. Alors, en realisant plusieurs mesure
a plusieurs facteurs de discrimination par valeurs croissantes, wptre tendances suc-
cessives marquent la courbe dé(x) (Fig. 4.10. Pour debnir ces zones, nous allons

nous placer dans un cas ideal ai la discrimination entre les ev@&ments est parfaite.
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Figure 4.9 B Debnition des fenétrel; et N, sur un spectre!/"  (21%Pb, 210Bj et
210
Po).
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Alors :

1. La courbe est plate : la variation du facteur de discrimination ne changeien
car tous les" sont dans dans le spectré ;

2. La pente est fortement negative : les' sont de mieux en mieux discrimines
et sont 6tes de plus en plus du spectre. Cette diminution du nombre dOewe-
nements mal classes"( dans!) continue jusquQau facteur de discrimination
optimal aJ il nOy a pas dQinterference ;

3. La pente est de nouveau quasi plate : tous |5 ont ete correctement identibes
par la methode de discrimination, IOaugmentation de ce paramétre faén sorte
que de plus en plud soient comptes comme de$ ;

4. La pente semble de nouveau strictement positive : le nombre d@eements!
comptes comme' est trop important pour que la fonction #(x) soit signibca-
tive par rapporta son incertitude.

La valeur optimale du facteur de discrimination (Xoqp) corresponda la frontere
des zones 2 et 3. Cependant, dans le cas ide#(Xqqp) = 0 (Fig. 4.10, mais du
fait des incertitudes et du fond (bruit plus " residuel), Xodp nOest pas ce minimum
(Tab.4.4). Alors la fonction est ajustee par deux droites, correspondant aux pdies
2 et 3, et la jonction entre les des deux donn&ggp.

Numero Temps Source Fenétre Discriminant Rendement  Activiés

(s) (%) (Ba) (k=1)

1 900 " 0-2000 130 100 18+ 0,20
! 100-350 100 B2+ 0,11

2 900 " 0-100 136 40,7 &2+ 0,08
! 150-450 100 #2+ 0,10

3 900 " 200-500 400 29,5 71+ 0,13
! 600-850 100 28+ 0,07

4 1800 " 0-2000 142 100 93+ 0,11
! 150-350 100 Mo+ 0,02

Table 4.4 b Resultats de comptage du panel (Tabt.2) en utilisant la methode de
variation du facteur de discrimination avec recherche du minimum.

Le facteur de discrimination optimal est donc un point dans la courbure atre les
zones 2 et 3. Apes |Oavoir determine, aucune autre mesure n@eslisee ; les spectres
correspondant sont crees par interpolation lineaire entre des d&spectres mesures
entourant Xoqp. Le couple de segments, chacun etant determine par la methodesd
moindres-carres, donne,gp au point de jonction, cOesta-direa la brisure de la ligne.
LOalgorithme se deroule en trois etapes :

1. Pour chaque valeur de facteur de discriminationx, IOensemble des valeurs de
#(X) est separee en deux groupes, chacun ajuste par un segment au sees
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Figure 4.10 B Courbes de#(x) pour deux simulations mélant 1000 ewnements
I @ 500 000 ewnements' : la premere ideale, la seconde bruitee par bruit blanc
gaussien autour de la valeur du nombre de coups G(N (D),' N (9))). Le nombre
dOewnements est divise par deux a chaque facteur de discrimination a partir
de 90, de méme pour led a partir de 126. La premere bgure (ideale) donne
N (Xmin = 160) = 0.04+ 0.002 et N- (Xogp = 128) = 1000 + 40; la seconde Pgure
(bruite) donne N (Xmin = 140) =264 + 11 et N (Xodp = 129) = 1000 + 40.
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moindres-carres. Cela donne donc un couple de segments associgé valeur
dex;

2. Le couple de segments representant au mieu#x) est determine par moindres-
carres;

3. Ce couple, calcule associe®q, determine doncxqdp. Il correspond graphique-
menta la brisure de la ligne (Fig. 4.11).

Cet aspect brise de la ligne formee des deux segments a donne tamnde le
methode : methode de la ligne brisee (MLB).

4.2.2 Veribcation et premeres validations

Nous avons choisi dOajuster les partie 2 et 3 de la courbe #x) au moyen de
deux segments representant pour le premier la diminution du nomte dOewnements
" dans le spectrel et pour le second la diminution du nombre dOewnements. La
premere pente doit donc étre signibcativement negative, tandi que celle du second
doit étre faible, et negative. De plus, cet ajustement esta ealiser dans les zones 2 et
3, donc si des points appartiennent aux zones 1 ou 4, ils doivent @tre sppmes. De
cette faon, nous avons des crieres permettant de juger la disienination (Fig. 4.11).

Figure 4.11 B Exemple de courbes d&(x) dans le cas dOun liquide scintillant est
adapte pour la discrimination !/*  (Ultima Gold AB). Le facteur de discrimination
presente est celui du TriCarb.

Nous avons teste le panel (Tab4.2) avec cette methode basee sur IQajustement
de #(x) par les deux segments (Tab4.5).

4.2.3 Incertitudes liees aux mesures par MLB

Dans un premier temps, nous avons, pour chacune des etapes, eted dil erentes
equations qui les relient. Les dierentes incertitudes de la methode de la ligne-
brisee peuvent étre obtenues par calcul, ceux-ci sont tes ragement € ectues par
le logiciel, mais IOalgorithme ne permet pas toujours dOobtenir uneugtion, cette
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Numero Temps Source Fenétre Discriminant Rendement  Activiés

(s) (%) (Bg) (k=1)

1 900 " 0-2000 113 100 13+ 0,18
! 100-350 100 45+ 0,14

2 900 " 0-100 115 40,7 45+ 0,16
! 150-450 100 %66+ 0,10

3 900 " 200-500 359 29,5 80+ 0,13
! 600-850 100 D4+ 0,08

4 1800 " 0-2000 129 100 $8+ 0,10
! 150-350 100 B9+ 0,03

Table 4.5 b Resultats de comptage utilisant la methode de variation du facte de
discrimination avec la MLB.

methode mettant en application certaines etapes dont les incetiides ne peuvent

étre quOapprochees. Nous avons donc mis en place une methodss fingue, qui

consiste en un tirage aleatoire des variables dOentree, puis pouacime dOelle un
resultat est obtenu. La distribution des resultats de la MLB pour ces tirages donne
les incertitudes.

4.2.3.1 Formulation mathematique
Incertitude de la fonction #(x)

La fonction #(x) est debnie comme le rapport de deux variables aleatoires cor-
relees, IOune etant contenue dans IQautre. On mesure emyerngent un coe"cient
de correlationr?a 98,3%= 1,7%. Nous devons donc prendre en compte ce fait dans
|Oecriture de IOincertitude d¥(x).

Nous avons considere que la correlation etait totale, et que donc lee'cient de
correlation etait @gala 100% (par rapporta 983%z+ 1,7%). Avec | o(x) IQintegrale de
la petite fenétre [c; ; cp] au facteur de discrimination x donne (soitN1(x)) et I1(x)
le reste de IOintegrale sur la grande fenétrey [ c3] moins la petite (N2(x)-N1(x)),
ona:

. lo(X)
= 0+ a0 o
On a donc u?(#(x)) :
W2(#(x) = )11l (4.10)

(To(x) + 11(x))3

La seconde etape concerne |Qajustement par une droite au sens desndres-
carres. On sait que les coe'cients de la droite sont debnis pary =T v + U, tels
que :
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In In n
noovivil Vi i
T — |—0!n |—(?n i=0
n- V2! (" vi)?
m O T In (4.11)
vZ ooyl ViYi Vi
U= =00 i=0 i=0

m
noovel (i)
i=0 i=0

Les incertitudes sur T et U sont alors :

In In
vt vi)Pu?(y)]
UZ(T) = 12 Il =0

n R, (4.12)

vty . vi)2u?(y; )]

v ow)2)e
i=0 i=0

On obtient alors 1Qincertitude sur la droite, en prenant une corration totale
entre TetU:

u?(y) = v2u3(T) + v3(U) + 2 viu(T)u(V) (4.13)

Nous avons alors ici les incertitudes sur la courbe et IQinterpolatiolineaire.
La troiseme etape est la determination du meilleur couple, celi qui correspond
au mieux a la courbe #(x), au sens des moindres-carres. LOincertitude du couple
determine est la sienne propre, sans incertitude cumulee.

Incertitudes lieesa IQinterpolation selon le facteur de di scrimination des
spectres

LOinterpolation entre les spectres est faite de faizon lineaire. Airil repond pour
chaque pointa IOequation :

Y(c,x)= A(c)(1" P(x))+ B(c)P(x) (4.14)

Avec :

b x la valeur du facteur de discrimination ;

b c le numero de canal;

b Y (c,Xx) le point du spectre au canalc, ! ou" ;

b A(c) le point du spectre au canalc correspondant au spectre mesure au facteur
de discrimination immediatement avant celui determine ;

P B(c) le point du spectre au canalc correspondant au spectre mesure au facteur
de discrimination immediatement apes celui determine ;

b P(x) correspond a une ponderation, permettant une interpolation lin&ire,
calcule parP(x) =(xa " X)/(Xa" Xg), avecxa le facteur de discrimination
du spectreA, et xg celui deB.
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Suivant ces equations, IOincertitude pour un spectre ou " sur IQinterpolation
lineaire est :

(B(9) " A(9)?

(Y (e)) = (1 " P (x))2u?(A(c)+( P (x))?u?(B(c)+ (Xs " Xa)2

u?(x) (4.15)

Les incertitudes sur les valeurs par canal (A(c) et B(c)) sont estinees par la
racine de IQestimation de la moyenne, selon les ©gles pour les loismales.

Incertitudes liees au comptage

LOincertitude sur le calcul de IOactivite est calculee de faétandarda partir du
spectre. Cependant, IQincertitude sur le nombre de coup dans la fenétre debnie
par les canaux €1 ; cp] est :

: /Cz
uN)= < u2(Y(cix)) (4.16)

C1

4.2.3.2 Tirages aleatoires

Cette methode part du principe que les lois de distribution des/aleurs de depart
sont connues, puis realise des tirages aleatoires selon ces lois pouplmper autant
de fois IOanalyseJUM S1]. A la Pn, nous obtenons une certaine distribution du
resultat, avec valeur moyenne et ecart-type.

Incertitude de la fonction #(X)

La distribution des sommes sur les fenétresN; et N») suit une loi nor-
male puisque due aux comptages. Ces deux variables aleatoires etant r@ees
(r2 =98,3%= 1,7%), nous debnissonklz = N>" N1 une nouvelle variable aleatoire
independante. Nous realisons donc plusieurs milliers de tirageseatoires selon une
distribution normale pour N1 et N3, avec la valeur mesuree pour estimateur de la
moyenne, et la racine de la valeur mesuree pour estimateur deetfagt-type. Nous
obtenons alors plusieurs milliers de fonctiong#(x). Dans le cas general, la distri-
bution des #(x) ne suit pas une loi normale, comme etant le rapport de deux lois
normales. Cependant, dans notre cas, le facteur de correlation entra Mistribution
et une loi normale est de 99%%=+ 0,03% (Fig. 4.12.

Incertitude sur la determination du facteur de discriminatio n

Pour chacun des# construits par tirage aleatoire, la methode conduit a un
facteur de discrimination. Nous obtenons donc une distribution de cesvaleurs
(Fig. 4.13.

De cette manire est estimee IQincertitude sur le facteur ddiscrimination des
quatre sources de reference (Tabl.2) (Tab. 4.6).
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Figure 4.12 b Histogramme de 100 000 tirages aleatoires #€x) pour un x bxe,
ajuste par une loi normale.

Figure 4.13 b Probls de la distribution du facteur de discrimination pour quate
sources di erentes sur trois appareils, pour 10 000 tirages.
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Numero Facteur de discrimination
moyen median ecart-type
113,44 113,50 0,67
114,48 114,50 0,67
356,27 356,50 2,18
128,29 128,75 0,58

A OWN P

Table 4.6 b Facteurs de discrimination estimes par tirages aleatoires (10 000y
les quatre sources de reference (Tal.2).

Incertitude sur la determination du nombre de coup dans la fen étre

La distribution du resultat des comptages est issue de la relation dre 1Qincerti-
tude sur le facteur de discrimination et celle sur le nombre de coup La distribution
est alors la somme des distributions des hombres de coups donnees pcaque va-
leur du facteur de discrimination, normees par cette valeur (Fig.4.14).

Figure 4.14 b Probls de la distribution du nhombre de coups pour quatre sources
di! erentes sur trois appareils, pour 10 000 tirages.

De cette mangére est estimee IQincertitude sur les actieig«de mesure des quatre
sources de reference (Takl.2), par rapporta celui donne par calcul (Tab. 4.7). On
constate que les incertitudes de comptages calculees sont majosemr |Qincertitude
sur le rendement, dependant dOune source etalona 1,5%.
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Numero Resultat estime (BQ) Resultat calcule (Bq)
moyen median incertitude (k=1) (k=1)
1 9,07 9,05 0,23 a5+ 0,14
2 4,60 4,61 0,09 &/6+ 0,10
3 3,08 3,08 0,07 D4+ 0,08
4 0,60 0,60 0,02 ®9+ 0,03

Table 4.7 b Activites estimees par tirages aleatoires (10 000) pour les quati@isces
de reference (Tab4.2), par rapport aux activites et incertitudes calculees.

4.2.4 Paranetres inBuengant la MLB
4.2.4.1 Interpolation de la fonction caracteristique #(X)

Nous avons choisi de ne faire des mesures quOavec un pas de dix valders
facteur de discrimination (méme echelle sur le TriCarb et le Qantulus). Les donnees
manqguantes sont interpolees. Abn de veriber la validite de ce a@ix, nous avons
realise des mesures supplementaires autour de la valeur detinee du facteur de
discrimination (Fig. 4.15.

Figure 4.15 D Courbes dé(x) avec les points de mesure, IQinterpolation par splines
cubiques et les points de mesures supplementaires, compatitagec IQinterpolation.

Nous considererons en accord avec la logique que IQinterpolation eesalide
dans ce domaine dOapplication.
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4.2.4.2 Utilisateur et choix de fenétre

LOutilisateur peut avoir une inRuence sur le logiciel a traversel choix de la
fenétre contenant les! . Nous avons donc confronte quatre operateursa six sources
de °Sr/%°Y - 239py en Ultima Gold AB dans di! erentes conditions de rapport
dOactivite, et donc de pH. Un pre-reglage du facteur de discrimiriah pour ces
radioelements a determine la valeur de 128 ns sur un TriCarb (§. 4.16).

Figure 4.16 B Comparaison des valeurs du facteur de discrimination obtenues par
di! erents utilisateurs confrontes a dl erentes sources de melang8Sr/ 0y - 23%py.
Le facteur de discrimination est en moyenne de 128 3 ns.

4.2.4.3 Nombre de mesures electuees

Le nombre de mesures leectuees peut avoir une inBuence. En'et, la MLB
cherche un ajustement par deux segments et en trouve toujours un. lest donc
necessaire que IQOutilisateur ait un Til critique sur la courbe @ #(x). Ainsi, pour un
méme echantillon, cette methode donne des resultats!drents suivant le nombre
de mesures des jeux de donnees fournis en entree (Fgl7). Ces resultats sont bien
di! erents, mais di cilement comparables au facteur de discrimination theorique.

Les € cacites de comptage (Fig4.18), montrent que les sets compatibles sont
ceux plutdt centres sur la valeur recherchee. En!et, en decentrant trop, il y a
trop peu de points de mesure dOun cote ou de IQautre, et IOune des @adances
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Figure 4.17 b Application de la MLB sur dil erents sets de mesures pour un méme
echantillon, en comparant les valeurs du facteur de discrimination.

peut étre favorisee. COest pourquoi nous conseillons de faire et d0au moins
sept mesures, centre sur la valeur moyenne habituelle (120 sue [TriCarb et le
Quantulus, 330 sur notre Triathler). Selon ce principe, le set utie dans IQillustration
(Fig. 4.18) est [100; 160].

4.2.4.4 Reproductibilite et repetabilite
Repetabilite

APn de tester la repetabilite de la methode, nous avons res& un essai avec une
source det*’Cs -2*Cm. Cing sources de ce melange ont ete preparees puis comptee
selon les mémes protocoles sur un TriCarb. Les valeurs du facteur digscrimination
obtenue par la MLB (Tab. 4.8) permettent dO4 rmer la repetabilite de la methode
avec une dispersion de 1,46%.

Reproductibilite

La reproductibilite est evaluee a travers la determinaton du facteur de discri-
mination par di! erentes personnes sur un panel de sources (Fig.19. A partir
des ecarts-types des facteurs de discrimination moyens pour chag source, nous
obtenons une estimation de la dispersion : 0,4%.
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Figure 4.18 b Application de la MLB sur dil erents sets de mesures pour un méme
echantillon (°°Sr/%0Y - 23%py), en comparant les ¢ cacites de comptage. La valeur
du facteur de discrimination theorique a ete determinee gartir de sources etalons
905/ 90y et de 23°Pu.

Numero Activite 1¥’Cs Activite “**Cm  Volume total Facteur de
(mBqg) (k=1) (mBg) (k=1) de source (mL) discrimination (ns)
1 986+ 15 81+ 1 4,9825+ 0,0001 123
2 975+ 15 83+ 1 4,9844+ 0,0001 121
3 977+ 15 82+ 1 5,0334+ 0,0001 125
4 971+ 15 82+ 1 5,0368+ 0,0001 121
5 978+ 15 82+ 1 51977+ 0,0001 124

Table 4.8 B Debnition des sources dé’Cs - ?**Cm pour les cinq repetitions, avec
le facteur de discrimination determine par la MLB.



4.2. Auto-determination du facteur de discrimination 125

Figure 4.19 B Ensemble des valeurs du facteur de discrimination trouveesamp
di! erents utilisateurs confrontes a dl erentes sources.

4.2.5 Essais sur deux sources particuleres
4251 Source de ??°Rn

APn de comparer cette methode avec le resultat dOune analyse paecpome-
trie $, nous avons fait degazer une source ®°Ra dans 500 mL dOeau. De cette
guantite nous avons preleve une aliquote de 10 mL pour la scintdtion liquide,
melangesa 10 mL dOUltima Gold AB. La spectrometrié de IOechantillon pendant
23706 (Fig. 4.20 permet dOannoncer un resultat de,6+ 1,5 Bg/L.

Cette source a ete comptee huit cycles de 10 658 s caracteriskactin par un
facteur de discrimination di! erent, de 90 a 160 ns. LOapplication de la methode
pour la recherche de parametre de discrimination (MLB) donne, dans & fenétre
[525; 725], un facteur de discrimination a 124 ns. La courbéf(x) a cependant un
aspect sensiblement dierent de celui quOon Iui connaissait (Figt.21) : elle semble
avoir une sorte de palier, ou rebond, entre les facteurs 110 et 130. Celatehi a
la multiplicite des ! dans le spectre. Malgre cela, on identibe facilement les deux
tendances necessaires a la methode.

A la valeur du facteur de discrimination sont associes deux speas !/
(Fig. 4.22 a partir desquels nous obtenons une activite! -globale de 1025+ 0,44
Bg/L. Sachant que cOest une source dé’Rn, les deux pics visibles peuvent corres-
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Figure 4.20 B Spectre en energie dOun comptage par spectromdr#dune source
dOeau de 500 cncontenant du gaz ?%’Rn issu dOune source d&%Ra, comptee
pendant 23 700 s

Figure 4.21 B Courbe#(x) pour la source de???Rn, comptee pour huit facteurs de
discrimination pendant 180 minutes chacun, sur un Quantulus.



4.2. Auto-determination du facteur de discrimination 127

pondre aux trois preméres emissions [CEA 1999 :

D 22?Rn : 5489,52 keV, 99,92%
D 218pg : 6002,4 keV, 100%
D 214pg : 7686,9 keV, 100%

Figure 4.22 B Spectres discrimines pour la source d&Rn, comptee pendant 180
minutes chacun, sur un Quantulus.

, ;
222Rn 6344510 3 | 1*Pb  63804.10 3
218pg  63487.10 214Bj  640,43.10 3
214pg  64056.10 3 | ?1%Ph 1695510 ©
210pg  12025.10 210gj  27,59.10 ©

© W W W

Table 4.9 D Activites relatives des descendants dff’Rn ap®s un apport unique
a t=0 de 1 Bq de??’Rn, au temps t = 216 780 s. La methode de calcul est detaillee
en annexeC.

Le temps de comptage et les temps de decroissance permettent i@dQilibre des
trois premiers! (Tab. 4.9). On sOattend donca trouver deux fois plus dOactivite dans
le premier pic %?°Rn et 2*¥Po) que dans le second?*Po). Le spectre! est donc
ajuste par trois gaussiennes (Fig4.23 a IQaide de Origin, un logiciel de MAO. On
mesure alors dans le pic de droite une activite de 3,4t 0,15 Bg/L, soit un tiers de
|Qactivite! -totale (10,25+ 0,44 Bg/L). La proportion connue de cet element permet
de remonter a I0activite initiale en?*’Rn : 5,36 + 0,24 Bg/L, resultat compatible
avec la precedente mesure par spectrometrie (5,0 £ 1,5 Bg/L).
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Figure 4.23 D Spectré de la source d&??Rn dont les trois premiers! sont ajustes
par des gaussiennes.

4.2.5.2 Source dOintercomparaison CETAMA

APn de continuer la validation de la MLB, nous avons soumis au logiciel un
echantillon dOune source dOintercomparaison de la CETAMAEIL CETAMA 2008,
solution C. Nous avons alors reparti cinq aliquotes de 5 mL dans autant de bes
de scintillation, remplies de 15 mL dOUltima Gold AB.

Numero Masse (mQ)
C1 49825+ 0,1
C2 49844+ 0,1
C3 50334+ 0,1
c4 50268+ 0,1
C5 50322+ 0,1

Table 4.10 B Masses et identiPcations des aliquotes issues de la sourcetel®om-
paraison EIL CETAMA 2008, solution C.

Abn dOobtenir un comptage su'sant partant du fait que IQactivite de la
source est dOenviron 10 Bg/L, nous avons choisi de compter les cing aufillons
pendant 6 h chacun, repete tous les 10 PDB) de 90 nsa 160 ns, soit dix jours de
mesure ininterrompue. Le logiciel permet alors la determination dfd facteur de

2. La Commission dOETAblissement des Methodes dOAnalyse (CETAMA) apour mission de
mener des actions visanta IOamelioration de la qualite des restits des mesures et analyses.
3. Facteur de discrimination dOun TriCarb



4.3. Limites de la discrimination 129

discrimination et propose les activites! et " associees (Tab4.11).

Numero Fenétre! Facteur (ns) Activite (Bg/L)

C1 190-400 118 g4+ 0,40
C2 190-400 126 B5+ 0,39
C3 190-400 124 86+ 0,39
C4 190-400 130 B9+ 0,38
C5 190-400 123 g6+ 0,40
Moyenne 1242+ 4,4 820+ 0,18
Somme 190-400 125 ,80+ 0,18

Table 4.11 b Resultats des mesures des cing echantillons, avec la nmme des
mesures et les resultats de la somme des spectres.

Activite Bg/L Activite Bqg/L

U total 8,7+ 06 ®SNi 10,8+ 1,1
20pg 0,053+ 0,011 | " global 92+ 2,0
226Ra 0,034+ 0,012
| total 8,8+ 0,6 ! global 7,0+ 04

Table 4.12 D Valeurs de reference pour la source dOintercomparaison CETAIGA

Connaissant les periodes des uraniums presents, nous pouvons ddeger que
ceux-ci nOont pas decru et restent majoritaires dans |Qactivitetotale. Nous pre-
nons donc 88+ 0,5 Bg/L comme valeur de reference. Bien que les resultats soient
majoritairement plus bas (8,20+ 0,18 Bg/L en moyenne), ils restent compatibles
avec la valeur assignee.

4.3 Limites de la discrimination

La capacite de discrimination est liee @ deux phenomenes distcts :

1. La source ne doit pas étre trop quenchee car les etats triplets y soites
sensibles et sans eux la discrimination est impossible ;

2. Le nombre de coupd doit @tre signibcatif par rapport au bruit (dont ").

De plus, le liquide scintillant doit @tre adapte a la discrimination. Ainsi, le Filter
Count ne donne pas de resultat satisfaisant (Fig4.25).

Nous avons etudie la relation entre pre-concentration eC discriminabilite E.
Plus le temps de comptage augmente, plus la limite de detection ettasse, mais
la MLB impose un echantillonnage a plusieurs facteurs de discrinmation, et
donc autant de fois une mesure potentiellement tes longue. DOun puide vue
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Figure 4.24 b Resultats de comptage pour la source dOintercomparaison, avec les
intervallesa 5% et 15% par rapporta la valeur assignee.

statistique, pour pouvoir mesurer une source a 0,05 Bg/L, soit moitie noins active
que la limite de detection donnee par la norme, il faut pour avoir unevenement
dans une aliquote de 10 mL (limite dOacceptation de IOUItima Gold, sansepdre
en compte |Qacidite), compter pendant 2 000 s, soit p'es de 33 minstde comptage
pour un coup! Il semble donc necessaire de concentrer la source.

Une concentration initiale de la source esta la fois un avantage et un iconve-
nient. COest un avantage car plus la source est concentree, plusitaite de detection
est basse. Cependant, concentrer augmente le pH, le quenching etyta la fois de-
caler le spectre! vers les basses €nergies et degrader la discrimination. On saitequ
le TriCarb coupe le spectre! au canal 62. Il faut donc pouvoir concentrer sans trop
degrader. Cet equilibre entre concentration et pH est dOautant y delicata obtenir
que le pH nQest pas le seul paramétre inRueniéant le quenching. pas, les diverses
energies! peuvent permettre, ou non, de concentrer un petit peu plus.

4.3.1 Acidite de la source

4.3.1.1 Source dOintercomparaison IRSN

Cette source a ete ts di"cile a traiter car le pic ! nOetait pas particulérement
visible. Nous avons cependant determine la fenétre entre lesinaux 125 et 500, ce
qui donne un facteur de discriminationa 120 ns, et un resultata 29+ 0,3Bg/L en
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Figure 4.25 b Resultat pour echantillon de 38+ 0,13Bq de ®°Co et 2,54+ 0,04Bq
de 2*°Pu dans 20 mL de Filter Count. La courbe de#(x) presente deux pentes
signibcative dOun liquide scintillant inadapte pour la discrimmiation !/* . La matrice
est issue du Triathler montre une tache sombre aux canaux [45; 50] correspd
aux ! du 2*°Pu et la ligne sombre aux" : cette forme matricielle illustre la non

separabilite des deux types dOevenements.
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I . La courbe de#(x) nOayant pas la forme attendue, nous ne pouvons pas considerer
que la valeur obtenue corresponda IQactivite et le resultat inferieura la limite de
detection. Nous allons quand mé&me comparer le resultat aux valeursatfivite de
reference (Tab.4.13).

Figure 4.26 D Spectrd au facteur de discrimination 120 ns (TriCarb) pour la
source dOintercomparaison IRSN EIL 93SH300 de 2008.

Valeur assignee Valeur mesuree
(k=2) (k=2)

Indice de radioactivite Activite

alpha global 0207+ 0,047 | alpha totale 29+ 0,3
(Bg/L) (Bg/L)
Indice de radioactivite Activite

béta global 171+ 0,23 béta global 173+ 0,6
(Bg/L) (Bg/L)

Table 4.13 b Valeurs de reference pour la source dOintercomparaison IRSNS8B
300 (28" avril 2008) et valeurs mesurees.

LOallure du spectre total pourrait suggerer la reponse : léspourraient étre a
la limite du spectre ! , dans une plage entre 50 et 150, soit une centaine de canaux
plus bas quOattendu. Cependant, le tSIE (450) nOindique pas part&ément un
quenching important, mais le pH de la source a IQorigine (D49+ 0,05) suggre
une degradation non negligeable dés. De plus, un autre phenoméne probablement
majoritaire peut @tre responsable de ce spectre : la migration deslements par
adsorption dans les parois du conteneur. Cette solution est plaisante casur le
spectre total sommant les 6,7 jours de comptage, aucun pic imputable auk ne se
dessine.
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4.3.1.2 Lien entre concentration, pH et tSIE

Theoriquement, le pH dOune solution concentree correspond siepent a la
quantite dOacider{, mol/L) par rapporta la concentration ( ¢, %), moins celle eva-
poree €, %).

¥ n
pH =" log " ¢

APn de determiner les di rentes constantes, nous avons mesure le pH et le tSIE
(5 mL dans 15 mL dOUltima Gold AB) dOaliquote au fur-eta-mesure deel@gora-
tion. Nous avons donc acidipe a pH 3+ 0,1 un demi litre dOeau des Abatilles. La
solution a ete mise a chatiera 80,00C et son pH a ete mesure a partir dOaliquotes
de 5 mL (Tab. 4.14).

(1" e

(4.17)

Concentration pH tSIE
(%)
0x0 342+ 0,12 608
12,0+ 0,01 334+ 0,15 608
22,7+ 0,01 328+ 0,15 600
36,6+ 0,01 325+ 0,16 602
51,0+ 0,02 304+ 0,17 601
63,0+ 0,02 292+ 0,18 603
76,7+ 0,02 265+ 0,18 600
89,5+ 0,02 220+ 0,18 591

Table 4.14 b Resultat dOune mesure dOevaporation.

Grace a ces mesures, nous pouvons constater trois faits : le tSIE nerable
pas varier signibcativement avec la concentration dans la limite demesures, le pH
diminue bien avec la concentration et IOemport dOacide est det@re nul par un
moindres-carres sur ces donnees et IOequatibh7. Nous avons repete ce processus
avec une autre solution prealablement acidibee 4,25+ 0,05. Avec la méme esti-
mation dOevaporation de IQacide, nous obtenons de nouveau une courberityee
ajustees aux donnees (Fig4.27).

De cette faidon, une solution acidibpee a 2,5 peut étre concentrealix fois pour
descendre a 1,5, correspondant a la valeur de pH conseille®&F 1ISO 11704. Abn
de relier IQacidite a la discriminabilite, nous avons reaksun ensemble de sources de
239py (Tab. 4.15 acidibees a I0acide nitrique pour Hierentes valeurs de pH.

Ces sources (Tab4.15 ont ete comptees sur un TriCarb pendant vingt minutesa
un facteur de discrimination reglea 126 ns. Les resultats dse cortgmges permettent
dDassociera chacun des echantillons une valeur dOinterfeegipourcentage dOdans
le spectre" ) ainsi quOune estimation de la concentration de la source en partantuaO
pH de 2,5 NF ISO 11704. En croisant les informations, nous en deduisons quOune
source ne peut pas @tre concentree plus de 10 fois, et son pH ne dasgatre en dei@a
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Figure 4.27 B Comparaisons des resultats experimentaux et les calculs thigques.
LOemport dOacide est bien de 0%.

Numero  Activite pH Interference  Concentration tSIE

(Bq) I dans" (%) (%)
0 1,11+ 0,16 1,74 Q08+ 0,01 82,6 635
1 1,08+ 0,15 1,58 063+ 0,03 88,0 629
2 1,08+ 0,15 1,41 300+ 0,12 91,9 609
3 1,12+ 0,16 1,23 447+ 0,18 94,6 618
4 1,07+ 0,15 1,08 566+ 0,23 96,2 615
5 1,08+ 0,15 0,92 681+ 0,28 97,4 608
6 097+ 0,14 0,76 858+ 0,36 98,2 604
7 1,13+ 0,18 0,58 1672+ 0,67 98,8 599
8 111+ 0,18 0,42 1787+ 0,71 99,2 568
9 1,09+ 0,18 0,24 4159+ 1,63 99,5 505
10 101+ 0,18 0,09 5744+ 2,27 99,6 475

Table 4.15 B Caracteristiques des sources pour la mesure de IQimpact deid®-
cation des sources. Sources avec 5 mL de solution pour 15 mL dOUltima G@lB,
puis resultats pour la mesure de IOimpact de IQacidiPcation desrses. Sources avec
5 mL de solution pour 15 mL dOUltima Gold AB, avec un facteur de concentrén
calcule sur la base dOun pH de 2,5 pour une source non concentree.



4.4. Conclusion 135

1,5 pour que la discrimination ne soit pas trop degradee, le taux dO@rterences |
dans") etant de IQordre de 2%.

4.3.2 Limite de detection

La limite de detection* (LD) est en theorie quasi nulle car la discrimination est
idealement parfaite. Cependant, nous avons!esctivement considere cette perfection
pour certains des echantillons de reference, mais en fait ellstellusoire et apparait
rapidement faussee : un ajustement du bruit de fond sous lds a ete necessaire.

Il faut parfois aprés discrimination interpoler sous le pic ! . Cette interpolation
permet dOavoir aceds simplementa une mesure du bruit, donc da limite de de-
tection, dependant comme dans le chapitre precedent du tempsedcomptage et de
|Qactivite" et donc de la qualite de la discrimination. Pour IOensemble deshan-
tillons presentes ici, cette methode a permis de descerdau mieuxa 0,3 Bg/L et
3h de comptage (mais multipliees par huit pour chaque facteur de disgnination).
Gréce a une pre-concentration de la source, dans les limites detes plus haut, la
limite de detection peut donc étre abaissee a |Qaide dOunapevation a 90%, soit
un gain d®un facteur 10, donc une LD a 0,03 Bg/L, en accord avec la norme.

4.4 Conclusion

Les! et les" apparaissent sur un spectre en €nergie dans la méme plage :
le rendement de conversion €nergie-lumiére des etant environ dix fois moindre
gue pour les". La seule di erence entre les deux rayonnements vient des dif-
ferents temps de desexcitation, plus long pour le$ que pour les". Di! erents
sysemes inegrent des methodes de discrimination baseesur ce seul phenomeéne
physique permettant de discriminer les! des", le temps, a travers la forme
des impulsions ou le temps de retour a zero. La discrimination se faipar la
determination dOun paramétre seuil selon la methode de disgrination, et chaque
impulsion sera classee comme etalit (inferieure au seuil) ou! (superieure au seuil).

La determination du facteur de discrimination se fait de fai@on standad a
|Oaide de deux sources, ure et une ", dOenergies proches de celles a quantiber
dans les echantillons a analyser. Le facteur de discrimination optiral est choisi
comme etant celui al il y a le moins dOinterferences dOun ragement dans IQautre
spectre (coups! dans le spectre" et reciproquement). La valeur du facteur de
discrimination depend de IQactivite des rayonnements, de leenergie et du cocktail
de scintillation. Concernant IOanaIyse des eaux de consommation, le mil varie
peu, mais les echantillonsa analyser contiennent des radionudies inconnus. Nous
avons donc developpe une methode permettant la determinatiode ce facteur en
sOaranchissant des sources de references.

4. Cf. annexe A
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A partir dOun echantillonnage a di erents facteurs de discrimination, une
dizaine de valeurs autour de la valeur standard avec un pas de dix, lesakeurs
manquantes etant interpolees, et du spectre en energie, nous depPnissons une
courbe presentant deux tendances principales : une perte dé's puis une perte
des!. Nous avons donc ajuste ces deux tendances par deux droites, dont la
Pn du premier et le debut du second determinent le facteur deiscrimination
optimal. Outre de bons resultats, les di erents essais marquent la repetabilite et la
reproductibilite de la methode. Il ne faut cependant pas utilser ces methodes en
aveugle et 107il de IOexpert reste indispensable.

Dans le cas des eaux de consommation, leurs caracteristiques chimégusont
assez similaires. Il est cependant recommande dOacidiber Igsagtillons a un pH
de 1,5 ou de 2,5 en cas de pre-concentration; une concentration a 90% dimie
le pH dOune unite. Avec un pH a 1,5, la discrimination est de bonneuglite sur
un TriCarb avec un taux dOinterference de moins de 2%. Nous retrouverbien la
raison des prescriptions de la norme pour le mesurage des eaux de consaation
par scintillation liquide. Les limites de detection sont quant a elles estimees par
interpolation sous le spectre! a partir des residus hors de la fenétre determinee.
Ainsi, nous avons estime le bruit de fond sous le spectré de IOechantillon de
222Rna 0,31 Bg/L. Une concentration dOun facteur 10 permet de IOamener a 0,03
Bg/L pour un temps de comptage de 3 h (fois huit comptages a huit facteursde
discrimination), bien en deia de la limite recommandee.

Plusieurs traitements ont ete proposes\Wisser 2006 abn dOameliorer le proces-
sus. Nous proposons une methode innovante basee sur la numerisatides signaux
pour des analyses hors-ligne, ce qui diminuerait tés fortement léemps de mesure
global. De plus, les impulsions pourraient @tre analysees selon gleurs criéres abn
d@ priori mieux cerner et isoler led des", ce qui fait IOobjet du chapitre suivant.



Chapitre 5
Separation numerigue des

signaux

Alpha children wear grey. They work much harder than we do, because
thereOre so frightfully clever. IOm really awfully glad to be a Be be-
cause | donOt work so hard. And then we are much better than Gammas
and Deltas. Gammas are stupid. They all wear green, and Deltas chil-
dren wear khaki. Oh no, | donOt want to play with Delta children. And
Epsilons are still worse. TheyOre to stupid to be able to read or wet
Besides they wear black, which is such a beastly colour. IOm so glacthiO

a Beta.
Haldous Huxley in Brave New World
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Dans ce cinquéme et dernier chapitre, nous allons presenter @nproposition
permettant de resoudre le probEme majeur de la methode d€ite dans le chapitre
precedent : le temps de comptage. Pour ce faire, nous avons choisi demeriser
les signaux au plus tot apres le photomultiplicateur abn de les analysesur ordi-
nateur. En €! et, il existe desormais des ADC QAnalogic to Digital Converter) tiés
rapides et abordables qui permettent donc dOechantillonner singshent les signaux
de scintillation liquide pour les traiter par ordinateur. Nous allons donc presenter
les nouvelles methodes!certes par les traitements sur ordinateur, puis nous verrons
comment les signaux sont acquis a travers trois montages Hierents. Nous pourrons
alors travailler a la discrimination, particulerement selon pl usieurs methodes ex-
ploitants les di! erentes analyses mises en place. Enbn, nous etudierons les étexl
de simulation utilises.

5.1 La discrimination numerique

Dans cette partie nous allons decrire les trois methodes dOanalygee nous
permet la numerisation des signaux, puis la faé@on dont tous les tragéiments presentes
sont utilises dans le programme LabView. Enbn,a |Oaide dOune simidatde signaux
nous allons apprehender le comportement des lderentes analyses pour IQobjectif de
discrimination.

5.1.1 Methodes de discrimination numerique

Grace a la numerisation des signaux, il est desormais possibleutifiser dOautres
methodes de discrimination plus di cilement applicables par des moyens analo-
giques, comme une transformee (de Fourier, en ondelettes) ou une cparaison
du signal entrant avec un signal de reference. Nous allons preseniei deux me-
thodes qui ont fait IOobjet de publications dans le cadre de la disenination : la
methode de Gatti [Gatti 1970] utilisee a Borexino [Ranucci| et la methode de You-
seb Jouseb 2008

5.1.1.1 Ciritere optimal de Gatti

Le bltre de Gatti [Gatti 1962] est une methode de discrimination lineairé
optimale et independante de la forme des impulsions.

Cette methode requiert la connaissance des impulsions tempolet moyennes
et normeest(t) et " (t) qui servent de reference pour celles mesure8st), signal
entrant norme. LOensemble de ces signaux etant echantillonn@sintervalles de
temps -t reguliers, nous allons dans cet esprit remplacer |Qecriture tporelle par

celle echantillonnee. AinsiI(t) devient 5, de mé&me pour les autres.

1. Methode pouvant étre appliquee au fur-eta-mesure de IQacquisitin des donnees, sans pile ni
buler.
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La formulation de Gatti met en jeu un paramétre G debni par la relation :

/
G= P;Si (5.1)

a P = 2 L‘ represente un poids.

T

Les valeurs de G [Ranucci] sont distribuees autour de valeurs moyennes,
theoriguement negatives pour les signaux issus de et plutdt positives pour des
signaux issus dQ

5.1.1.2 Criere de Yousepb

Developpee pour faire de la discrimination neutron$ [Youseb 2008 cette
methode peut étre appliquee a la discrimination!/" . LOalgorithme propose, au
contraire de IOensemble des methodes, est base sur une disodtion dans le
domaine frequentiel. Celui-ci utilise une decomposition en orelettes puis une
dePnition de la puissance abn de comparer les! &rents signaux.

La decomposition en ondelettes dOune fonction represente la somieetransla-
tions et dilatations dOun motif de base& (Eq. 5.2), de norme 3&3 unitaire et de
moyenne& nulle, qui par les coéd cients a et b represente le signab(t), le tout dans
la base canoniqud.»(R) des fonctions de carree sommable.

H&
1 t" b
W.S(a,b) = S(t)#%&ss(T)dt (5.2)
1&
Une fonction dOechelle est debnie comme etant IOenergie dafsformation en
ondelettes a une dilatation (a) debnie et pour dl erentes translations f) (Eqg. 5.3).

Mo

IW.3(a, y)[? (5.3)

P =
(a) T+,

A partir de cette fonction dOechelle est debni le facteur de digmination Y 4
comme le rapport de la puissancé® a deux valeurs dea : Y4 = P(256)/P(70). La
premire valeur de a correspond au maximum car P(a) nOa ete debni que podr 2
valeurs dea, et 70 est IOapproximation d& pour une puissanceP maximale.

5.1.1.3 Ajustement des impulsions

Grace a des algorithmes dQoptimisation comme celui de Levenberg-
Marquardt [Levenberg 1944[Marquardt 1978], il est possible de trouver une
solution a IOequation dOajustement de la forme de IQimpulsiore@wune somme
dOexponentielles. A partir des ajustements, IOensemble desremutraitements est
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possible.

De faion pratique, IOalgorithme de Levenberg-Marquardt, permet destRyminer
le jeu de paramétres correspondant au mieux a IOensemble des pairde donnees,
exprime sous forme dOune fonction non-lineaire, par une methoderivee de la
methode des moindre-carres. Cette methode necessite dearamétres initiaux,
minima et maxima, debnis a partir de la moyenne des signaux meses.

Nous avons vu dans le chapitre precedent que les impulsions peutv@tre repre-
sentees par une somme de deux exponentielles (E45) : nous nous sommes alors
particulerement interesses au paramétre R.

5.1.2 Algorithmes des methodes (LabView)

Nous avons implemente dierentes methodes de discrimination en LabView.
Le logiciel permettant la simulation, IOacquisition et le traitementdes signaux est
constitue dOune simple boucl€ evnement utilisateur E qui partage un tableau
contenant les acquisitions. LOobjet acquisition contient toutes lesformations utiles
dOune mesure :

P nom;

b temps de mesure;

b tableau de tous les objets impulsions.

Un objet impulsion est un conteneur possedant le signal, un tableau coahant les
resultats des dI erentes methodes de discrimination ainsi quOun drapeau le idesnt
comme! ou".

Chaque traitement peut fonctionner de fa@on pseudo-recursive ur chaque
acquisition..., pour chaque impulsion...). Ceci permet aussi de witiplier les
traitements sans avoir a reecrire systematiquement tout le ode, mais ne garantit
pas son optimisation puisquOun méme traitement peut étre neseire a plusieurs
methodes.

Avant tout traitement, les impulsions sont redressees (signal posit), la ligne de
base est soustraite et chaque impulsion est recalee par rapport au decchement.

Ligne de base et redressement

La ligne de base est calculeea partir des cinquante premires valirs dOun signal.
Une tension moyenne est calculee puis retranchee au signal qui estsuite redresse
pour étre positif.

Recalage

La premé@re valeur dOun signal ne correspond pas au debut de IQinsfn interes-
sante. Le debut de IQimpulsion est Pxeea 50 ns par une detectimpic, algorithme
fourni par LabView. LOimpulsion est calea ce debut par permutation eculaire entre
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les preméres et derniéres valeurs du signal, puis est amputde 10 echantillons de
chaque cote pour nOen conserver que le principal.

Gamme de tensions

Les ADC ont une gamme dOentree debnie, souvent de 1 V. Les signaux mesur
dont IOamplitude frise cette limite ont de fortes probabilites déire ecrétes et ils
perturbent les hautes energies du spectre, correspondanta ursorte de repliement
des hautes tensions aux limites de la carte. Nous avons donc choisi depguimer
toutes les impulsions de tension (non redressees) superiesige95% de la dynamique
de IOADC.

5.1.3 Simulation de discrimination humerique

APn de tester ces dierentes methodes, nous avons simule grossierement des
donnees. Les impulsions sont modelisees par deux exponengs|lrepresentant res-
pectivement les composantes rapides et lentes dOun signal typigde scintillation
liquide. Nous presentons ici les valeurs issues de I0analyse dgsasix par le premier
montage?. Nous obtenons la parametrisation (Fig.5.1) :

S (t) = A(0,89.€ Y769+ 0,11¢ V526)

S (t) = A(0,94.€ 7667 +0 06.e V417) (5-4)

Figure 5.1 B Forme des impulsions simulees pour une sommes de deux expenen
tielles (Eq. 5.4).

A partir de ces references, chaque valeur a ete bruitee @elun motif gaussien
avec un ecart-type arbitraire de 2%. Par contre, IOamplitude d8&; (t) IQest selon une

2. Valeurs obtenues par IOajustement des signauk et " enregistres par le premier montage puis
discrimines (Fig. 5.44)
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dispersion de 100% de fai@dona representer un spectre continu, tasdjue celle pour
S (t) est bxee a 5%.

Nous avons, pour chacune des methodes presentees ci-apresalise un echan-
tillon de 1 000 coups! pour 10 000 coups'. Nous allons de plus montre le resultat
attendu dOun point de vue mathematique en prenant pour base |Oedoats.5, expri-
mant par deux exponentielles les composantes rapides et lentes dugsal (Eg. 5.5).

R 1L 1 1,

- $f+ —e $s .
1+R#fe 1+R#Se (5.5)

Ce mockle est aussi exploite sous une autre forme :

S(t) = A(

th mq | t! mo

S()= Al 51+ A ® (5.6)

avec my1 et m, deux variables permettant I0ajustement temporel du modle par
rapport aux signaux.

Energie (E)

LOenergi&€ dOun signal (Eg5.5) corresponda son amplitude, en Volt. Le signal
etant issu dOune mesure, nous avons une certaine dispersion autdarla valeur de
tensiona chaque temps. Nous avons donc choisi de determiner cettensiona partir
du maximum des signaux, car nous considerons que la frequence a@stillonnage
dbau moins 1 GHz le permet. Ceci est represente par S(0) selogu@on 5.5.

Le spectre obtenu (Fig.5.2) a une allure realiste, ce qui peut justiPeia posteriori
le choix des valeurs des dispersions utilisees.

Figure 5.2 B Spectre en tension des signaux simules.

Charge (C)

La charge C est mesuree de fagon simple : le signal est integre soute sa
longueur, soit T¢i, " To.
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Figure 5.3 b Spectre de la charge des sighaux simules.

Charge normalisee (CN)

La charge normalisee CN est obtenue par la charge de chaque signal, catmil«
precedemment, divisee par son maximum en tension.

Figure 5.4 B Spectre en charge des signaux simules normalises par leurs diugés.

Tail-to-total ratio (TTR)

La charge de chaque signal est mesuree, ainsi que la position du maximuohe
IGimpulsion. A partir de cette valeur le signal est integre de neeau jusqu®a la bn.
Le rapport des deux valeurs donne le ratio.

A " >
Ty g L1+R" Re T/ g T (5.7)

TTR =

O]~
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Figure 5.5 B Spectre des signaux simules, analyses selon la methdd#-to-total
ratio .

Pseudo- Tail-to-total total ratio (TTRm)

La charge de chaque signal est mesuree. A partir dOune valeur Bxele signal
est integre a nouveau jusqu®a la bn. Le rapport des deux valeur®mhe le ratio.
LOequation est donc la méme que la precedente, si ce nOeseltition du temps
de depart.

1 A 1 1] y Iin Thin_
TTRm= =" (Re ¥ + € %" Re % "¢ %) (5.8)

Figure 5.6 B Spectre des signaux simules, analyses selon la methodeugsdail-
to-total ratio .
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Methode de Gatti

Cette methode utilise comme on I0a vu une fonction poids ayant pouapametres
les mocéles des deux impulsions a discriminer (Fig5.7).

Figure 5.7 B Fonction poids de la methode de Gatti calculee a partir des gnaux
de referenceb.1.

Figure 5.8 B Spectre des signaux simules, analyses selon la methode déiG

Methode de Youseb

La decomposition en ondelettes est relativement rapide par impulsn, mais le
traitement de plusieurs dizaines de milliers de signaux est asséent.

Ajustement des impulsions

Les impulsions sont ajustees par deux exponentielles (E&.5) avec la methode
de Levenberg-Marquardt.
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Figure 5.9 B Spectre des signaux simules, analyses selon la methode dasgép.

Figure 5.10 b Spectre des signaux simules, analyses par ajustement du algrour
obtenir le paramétre R (Eg. 5.5). On note deux pics rouges () dus aux erreurs
dDajustement.
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5.2 Acquisition des donnees

Plusieurs acquisitions ont ete realisees sur trois montages @rents. Apres avoir
dePbni les sources etalons utilisees, nous avons fait la liste des trois montages et
de leurs caracteristiques, un pour une demonstration de faisabi® et deux pour la
discrimination.

5.2.1 Sources etalons

APn de realiser les premires mesures, nous avons realiseqcsources «talons
(Tab. 5.1).

Identibant Elements  Activites  Volume de source (mL)

(k=2) (Bq) (k=2) (mL)
GO Blanc é
G1 239y 1,09+ 0,03 01020+ 0,0002
G2 90gr/0y 9,78+ 0,31 01069+ 0,0002
G3 ¢ 10,06+ 0,30 02474+ 0,0002
G4 90gr/0y 9,80+ 0,31 02082+ 0,0002

23%py 1,08+ 0,03

Table 5.1 B Debnition des sources etalons utilisees, avec 15 mL dOWit@old AB,
le minimum de source de faidona minimiser le quenching et le congmenta 20 mL
en eau des Abatilles.

5.2.2 Demonstration de faisabilite

Le premier montage a €te realise de faigon a montrer la faisabditde la
numerisation, de IOenregistrement des impulsions et de leuattement. Nous avons
donc fait le montage minimal, sans miroir ni ca@ncidence, sans stabilisation en
temperature ni source etalon.

Le photomultiplicateur utilise est un 9111B [9111H de Electron Tubes COest
un photomultiplicateur compact de 25 mm de diametre dont la photocathode en
bialkali est sensible dans la gamme vert-bleu (Fig5.11) et les dynodes en SbCs sont
a focale circulaire pour une plus grande rapidite. || semble doncdut designe pour
IOutilisation en scintillation liquide.

Il a ete equipe dOune embase contenant dans un circuit impenminimaliste
le pont diviseur, suivi dOun preamplibcateur non integrateur poulOadaptation
dOimpedance, puis dOun ampliPcateur sans mise en forme. Nous avams ah sortie
une impulsion adaptee, ampliPee et en correspondance en temps et amplitude
avec |Oimpulsion dOorigine.
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Figure 5.11 B Reponse spectrale typique du photomultiplicateur 9111B1118.

La carte de numerisation utilisee est une V1751 de CAER, carte echantillonant
le signala 1GHZ sur 10 bits, reliee a un ordinateur via la carte V1718, inerface
VME-USB, et le logiciel de communication entre la carte et IOordinateurest
CAENScope. Il permet dOutiliser un declenchement par seuil swhacune de ses
huit voies possibles, et un enregistrement en mode oscilloscope pouhacune
dOelles. Nous avons donc enregistre plusieurs lots dOimpulsi@hss une unique
(Fig. 5.12), prise Cau hasardE de deux sources test Sr/ Y et 241Am).

Figure 5.12 B Exemple dOimpulsions enregistrees en sortie dOun photaphigia-
teur, avec des sourceS$’Sr/ Y et ?**Am, ap®s redressement et soustraction de la
ligne de base.

3. Entreprise dOinstrumentation electronique italienne.
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Ainsi, le temps de montee (20-80%) est de |Oordre de 3 ns, et celui descente
(20-80%) de 8a 10 ns, soit ce qui est prevu par le fournisseur du ligdé scintillant.

5.2.3 Premier montage pour la discrimination

Ce montage est base sur les mémes moyens technique que le pdeck, auquel
nous avons ajoutes des protections. Premeérement, deux photomitiplicateurs sont
utilises pour la cancidence et IOensemble est entoure de 5 cm de plomb. Enbn, le
tout est dans une pece sombre et temperee.

Les photomultiplicateurs ainsi que leurs embases sont les mémes gceux
du montage precedent, les deroutant encore une fois du destin giés liait a la
TDCR 4, cOest pour cette raison que IQangle entre les photomultiplicateest 2 /3
et non (. Ensuite est branche le syséme de dncidence, carte issue du CENBE&,
puis la carte numerique CAEN V1751 (Fig.5.13.

Figure 5.13 b Photographie vue de haut de la chambre de detection du montage.
On y voit le support en plastique avec les deux petits photomultipicateursa 2(/ 3

le traversant, les cartes electroniques bxees a leurs basdsuee partie du blindage
de plomb entourant la chambre.

4. Triple on Double Coincidences Ratio - Cf. Chapitre 2, 2.2.4.3
5. Centre Etudes Nucleaires de Bordeaux Gradignan
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5.2.3.1 Parangétres de IQacquisition
Haute tension

La tension est bxee de faéon de fai@on a voir sur le spectre en @ierle pic
associe aux emissions dOune source de 1 Bq d&°Pu. Celui-ci apparait clairement
dans le second spectre (Fig5.14) pour une tension de 1000 V, la tension nominale
de fonctionnement etant 800 V. Le gain attendu est de 7.10

Figure 5.14 B Spectre de tension maximale pour une alimentation bxee 1000 V.
Les deux points hors echellea 200 mV (Blanc) et 660 mV°Pu) sont des artefacts.
On voit aussi le seuila 20 mV en deia duquel aucun coup nOest egisire.

Seuils de co-$éncidence

Les signaux dont on veut mesurer les caracteristiques ne sont pas seenerge-
tiques, et leur tension est assez faible. Nous avons donc regle lesits de céncidence
au niveau du bruit (2 mV) par les mesures sur le logiciel CAENScope et leemps
de c@ncidence est de quelques nanosecondes.

Duree utile et temps mort

Nous savons quOun signal peut exister encore longtemps apes la priimgpulsion
du fait principalement de post-impulsions parasites. Abn de sOen mnchir, nous
allons imposer un temps dOenregistrement dei&, avec seulement 3us utiles.
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Format des donnees dOentree

Ce syseéme de numerisation fonctionne comme un oscilloscope : il mmgistre a
chaque pas dOechantillonnage la tension du signal. La fenétre dOenregistrement est
donnee par letop du declenchement externe (carte de @ncidence) et par la duree
choisie par IQutilisateur. Cependant, IOensemble CAEN (V1751 + V1718 + CAEN-
Scope) ne permet IOenregistrement que dOun Pchier unique auante IOensemble
des impulsions les unes a la suite des autres, debni par la talldOune impulsion
(Tab. 5.2). Connaissant le temps dOune impulsion et le nombre dOoctets par pias
le bchier resultat peut devenir rapidement gigantesque.

Taille debPnie Duree (ns)

1K 1792
3K 3584
7K 7168

Table 5.2 B Taille dOune impulsion en fonction de la duree voulue.

Nous avons donc mis en luvre deux traitements : separation du bchier gre
en plusieurs Pls plus faciles a traiter et isolement des d#lierentes impulsions. Nous
avons donc choisi de separer le bchier pére en bls contenant chacan maximum
cent impulsions, chacune de 3000 points, soit une duree deud, a I0aide dOun petit
programme annexe G+

Signaux obtenus

Les signaux obtenus par ce montage (Figs.15), ont IOaspect attendu, & ceci pres
que beaucoup unovershoot non negligeable. Ceci est di a I0alimentation positive
des photomultiplicateurs : la cathode esta la masse et IOanode a tension, donc
la lecture & IOanode doit se faire a travers une capacite. La hautension contraint
fortement les deux condensateurs qui font le lien entre le pont (Fj. 5.16) et IOetage
dOamplibcation, et celui entre cet etage et la sortie (Fig.16).

5.2.3.2 Spectres

Nous avons fait sur ce montage des acquisitions de IOensemble des ssurce
du panel (Tab. 5.1). Nous allons presenter ici les dierents spectres selon neuf
methodes implementees pour les deux sources GO (en bleu $es spectres) et G1
(en rouge sur les spectres).

Le spectre en tension (Fig.5.17) montre la presence dOug pic E associable
aux ! du 2*°Pu entre 240 et 760 mV. Le pic en bn de spectre, equivalent dans le
spectre du bruit de fond et celui du?*°Pu, corresponda une sorte de repliement des
impulsions dont la tension depasse la dynamique de la carte. Deys, chacun des
deux spectres a un artefact de mesure,a 210 mV pour le bruit de fondte675 mV
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Figure 5.15 B Exemple de signal issu du second montage, le premier pour la dis-
crimination.

Figure 5.16 B En haut le schema de |Qetage pont et preamplibcation et en bas le
schema electrique de 10etage dOamplibcation. Les condensatssdres C16 et C9
sont ceux responsables des overshoot.
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pour IQautre. Le spectre en charge (Fid.18 montre clairement un pic associable

a 10 du ?*%Pu entre les canaux 5 000 et 20 000. De plus, on aperioit encore des
artefacts de mesure. Le spectre du bruit de fond semble étre t®bien ajuste au
spectre du?2°Pu, mais presente une forme irregulre, non ajustable simptaent
par une exponentielle, comme on sOy attendrait de faon similaire aupestres des
compteurs commerciaux.

Les autres spectres representent les methodes de discrimfion pour lequel et
malgre les simulations on sOattend & voir les deux pics distinctssgriminant les !
des". Concernant le spectre selon du rapport charge sur tension (Fig5.19), on
sOattend pour cette methode a obtenir une des meilleures seations (Fig. 5.4).
Cependant, bien que la di erence soit assez nette entre les canaux 10 et 30, celle-ci
ne I0est pas assez pour bPxer un seuil, de méme pour les autres spe¢Figs. 5.20
5.21, 5.22 et 5.25).

Figure 5.17 b Spectre en tension des sources GO et G1 (Tdhl).

Analyse /- (%) a* (Bg/L) | Analyse /- (%) a* (Bg/L)

Tension 862+ 4,5 106 Charge 945+ 4,6 102
CN 91,7+ 6,2 17,6 TTR 90,8+ 6,1 168

TTRm 85,3 6,0 175 Gatti 90,8+ 6,1 179
R 86,1+ 6,6 190 Yousebp 941+ 7,5 201
PIA 93,4+ 6,2 159

Table 5.3 b Resultats des comptages pour la source G1, dtes du bruit de fon@®,G
selon les neuf analyses pratiquees, donnant le rendemeht, attendue a 100% pour
les! , et la limite de detection a” .
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Figure 5.18 B Spectre en charge des sources GO et G1 (T&bl).

Figure 5.19 B Spectre du rapport charge sur tension des sources GO et G1
(Tab. 5.1).
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Figure 5.20 B Spectre en TTR des sources GO et G1 (Tab.1).

Figure 5.21 B Spectre en TTRm des sources GO et G1 (Tab.1).
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Figure 5.22 B Spectre selon le paramétre de Gatti des sources GO et G1 (Tahl).

Figure 5.23 B Spectre selon le paramétre R de IOajustement des impulsiates
sources GO et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.24 b Spectre selon le paramétre de Youseb des sources GO et G1 (Tah).

Figure 5.25P Spectre du nombre de post-impulsion des sources GO et G1 (Tabl).
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Les resultats de comptages (Tab5.3) montrent des rendements! inferieurs
aux 100% attendus. Nous voyons ici IOimpact principal de IQincompatib#ientre
les spectres du bruit de fond (GO0) et du?*°Pu (G1) en termes de quenching. Nous
voyons ici la necessite dOaccorder correctement les sources land) mais aussi IOin-
terét de la discrimination abn dOeliminer par des moyens detnes toute trace de
" dans le spectre! . De faigon standard, on IOa vu dans le chapitre precedent, la dis-
crimination est faite a travers la determination dOun seuil unjue, chose impossible
pour les acquisitions faites avec ce montage.

5.2.4 Second montage pour la discrimination

Ce montage est le eectivement le troiseme realise, mais le second utilise aebs
Pns de discrimination ; cOest pourquoi il est designe second. ke realise au GEA
et a eu pour objectif dOameliorer les impulsions acquises en tesné®vershoot
Cependant, nous ne benebcions plus des conditions environnertaes avantageuses
precedentes.

Les photomultiplicateurs utilises sont des XP2262B XP2262], avec une sortie
dynode et une sortie anode. Ensuite est branchee directemera lcarte numerique,
une USB WAVE CATCHER V6 © [Breton 2011H[Breton 20114 prétee par le
LAL 7, reliee en USB a IOordinateur. LOADC a une frequence dOechamtiage
variant de 400 MHz a 3,2 GHz, toujours sur 1024 echantillons. La carte utilise
un bu! er tournant tes rapide, mais ensuite la numerisation vers IQordateur est
beaucoup plus lente et impose un temps mort de 11fs. Les deux voies symetriques
permettent une cédncidence logicielle (Fig5.27).

Figure 5.26 B Representation du second montage realise au GEA avec une USB
Wave Catcher V6 prétee par le LAL.

6. USB WAVE CATCHER V6 : CAN rapide (de 400 MHz a 3,2 GHz) sur 1024 canaux, deve-
loppe par le LAL/IRFU.
7. Laboratoire de IOAccelerateur Lineaire
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Figure 5.27 B Copie dOecran du logiciel pilotant IDADC USB Wave Catcher V6,
developpe par le LAL/IRFU.

5.2.4.1 Parangétres de IQacquisition
Haute tension

La tension est Pxee de faison empirique, sans reference de catibn. LOobjectif
est la visualisation du pic associe aux emissiorls dOune source dO1 Bq &€Pu.
Le pic appara®t clairement dans le second spectre (Fi§.28. Cependant, les deux
photomultiplicateurs ne sont pas symetriques : le premie€ reagit E beaucoup moins
bien que le second, donc pour que les impulsions en sortie soient daires, la tension
du premier est bxee a -2 kV tandis que celle du second esta -1Jv (la tension
typique dOutilisation est donneea -1,8 kV). Les gains des deux photarttiplicateurs
sont alors respectivement de 8.10et 6.1C°.

Seuils de co-6ncidence

Les seuils sont reglesa 4 mV et le temps de 6acidence au minimum, 10 ns.

Duree utile et temps mort

La carte impose un temps mort de 1151s, negligeable par rapport au taux de
comptage standard de 100 cps et pour nous le temps utile est de 640 ns. (@oh
tilonnage a 1,6 GHz).
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Figure 5.28 B Spectre en charge dOune source de 1 BfH®u par rapport au
bruit de fond.

Format des donnees dOentree

Ce syseme de numerisation fonctionne comme un oscilloscope : il Egistre a
chaque pas de tempst la tension du signal. Cependant, IOensemble LAL (ADC +
logiciel) ne permet I0enregistrement que dOun bchier unique teoant IOensemble
des impulsions. Ainsi, une acquisition de 10000 impulsions sur deux \&s prend 178
Mo dOespace disque. Nous avons donc & mettre en luvre la separatiores deux
voies par un petit programme annexe G+ Nous avons au bPnal des ensembles de
signaux standardises, aptes a @étre analyses par le logiciel.

5.2.4.2 Spectres

De méme que pour IOautre montage, nous avons fait sur celui-ci des dsiions
de IOensemble des sources du panel (Tahl). Nous allons presenter ici les dierents
spectres selon les methodes implementees pour les deux segrGO (en bleu sur les
spectres) et G1 (en rouge sur les spectres).

Le spectre en tension (Fig.5.29 montre la presence dOug pic E associable
a |0 du 2*°Pu entre 120 et 210 mV. Le spectre en charge (Fig5.30 montre
clairement un pic associable a 19 du ?*°Pu entre les canaux 2 700 et 5 000. Le
spectre du bruit de fond semble étre moins bien ajuste au speaet du 23°Pu que
dans le cas du montage precedent, surtout pour les energies faibles 80 mV ou le
canal 1 000 pour la charge).

Les autres spectres caracterisent les methodes de discrimimat et malgre les
simulations on sOattend a voir les deux pics distincts discrimint les ! des".
Concernant le spectre selon la charge sur la tension(Figs.31), on sOattend pour
cette methode a obtenir une des meilleures separations (Ficgh.4). Cependant, bien
que la dil @rence soit assez nette entre les canaux 10 et 30, celle-ci ne IOastgssez
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pour bxer un seuil, de méme pour les autres spectres (Figs.34, 5.35 5.36et 5.37).

Les spectres en TTR et TTRm (Figs. 5.32 et 5.33 presentent des formes
particulgres. Le premier parce quOaucun pic nOest identipable second parce que
trop de pics sont visibles. Nous etudierons ces soucis dans un secdetps.

Figure 5.29 b Spectre en tension des sources GO et G1 (Tdhl).

Figure 5.30 B Spectre en charge des sources GO et G1 (T&bl).
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Figure 5.31 B Spectre du rapport charge sur tension des sources GO et Gl
(Tab. 5.1).

Figure 5.32 B Spectre en TTR des sources GO et G1 (Tab.1).
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Figure 5.33 b Spectre en TTRm des sources GO et G1 (Tab.1).

Figure 5.34 b Spectre selon le paramétre de Gatti des sources GO et G1 (Tahl).
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Figure 5.35 D Spectre selon le paramétre R de I0ajustement de la forme daplil-
sions des sources GO et G1 (Talb.1).

Figure 5.36 B Spectre selon le parametre de Youseb des sources GO et G1 (Tah).
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Figure 5.37 B Spectre du nombre de post-impulsions des sources GO et G1
(Tab. 5.1).

Analyse  /» (%) a” (Bg/L) | Analyse /- (%)  a* (Bg/L)

Tension 606+ 5,8 147 Charge 648+ 54 153
CN 680+ 7,6 358 TTR 85,3+ 11,3 401
TTRm 56,9+ 7,5 228 Gatti 81,7+ 11,3 37,6

R 40,8+ 134 461 Yousep 703+ 192 66,6
PIA 91,7+ 131 41,6

Table 5.4 b Resultats des comptages pour la source G1, dtes du bruit de fon@®,G
selon les neuf analyses pratiquees, donnant le rendement, attendue a 100% pour
les!, et la limite de detection a” .

Ce second montage montre des rendements tes loin des 100% attendus
(Tab. 5.4). LOallure des spectres donne la reponse : la forme du spectre duib
de fond et celui de la source ne sOajustent pas correctement. Comume correction
par rapport au temps mort de la carte (115us) nOest pas signiPcative, le quenching
joue un role trop important. La di! erence la plus importante entre les deux mon-
tages est la temperature. Pour le premier celle-ci est debnieapla peéce stabilisee
a 14, le second aux alentours de 20C. Ainsi le bruit de fond a basseerergie aug-
mente du fait de la temperature, mais le leger quenching de la scee! le diminue.

5.2.4.3 Fenétre dOentree des photomultiplicateurs

Pour ce montage, nous avons modibe la fenétre dOentree des phottiplica-
teurs. En d et, a IQinstar des boles de scintillation qui favorisent la det¢ion en
etant translucides et non transparentes, nous avons depoli la fen@ dOentree des
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photomultiplicateurs du second montage de fagéon reversible : du sadt y a ete
appose. De cette faidon nous nous attendonsa une amelioration de ladisnination.
De faigon pratique, nous voulons voir de faéon qualitative un decalage #ede
plus hautes energies (tension) avec un resserrement du plc, et une meilleure
separation sur les spectres selon les criéres de discriminati. Nous comparons
donc les spectres de la source G1 (Tab5.1) sur un graphique bidimensionnel
mettant en relation la charge et le criere TTRm (Fig. 5.38), sur lesquels ces
ameliorations sont visibles.

Figure 5.38 B Spectres bidimensionnels de la source G1 (rouge) mettant efatéoon
la charge et le TTRm pour deux comptages avec et sans scotch, par rapport aurtnt
de fond (bleu). Nous pouvons observer un decalage vers la droite et le hade la
tache! .
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Abn de quantiber IOamelioration, nous utilisons un paramétre quantimt la qua-
lite dOun ajustement par deux gaussiennes sur les spectres dgcdmination : le
rapport de IQincertitude relative au carre de |Oecartement ' ene les centres des
gaussiennes. Ainsi, nous pouvons non seulement comparer les montage®isaiha-
cun des paramétres (Tab.5.5), mais aussi les discriminations entre elles.

Sans scotch Avec scotch
‘ ur2el (I) I ur2el (l)
CN 4,2 0,71 4.8 0,46
TTR 0,048 1,5 0,041 2,3
TTRm 0,11 0,23 0,11 0,20
Gatti 2,7 0,36 3,0 0,23
R 0,065 0,06 0,066 0,04
Youseb 0,18 0,69 0,18 0,64

Table 5.5 Paramétre ' de distinction entre les deux pics dOun ajusterant gaussien
des spectres de discrimination.

On note (Tab. 5.5 une amelioration de la separation des pics dans le montage
avec scotch par rapporta celui sans. De plus, il nous est possible d#asser dans ce
cas les methodes de discrimination dOapes la separabilite I@&justement par deux
gaussiennes, dans IQordre du monta@escotcheE (Tab. 5.6).

1 R 4 CN
2 TTRm |5 Youseb
3  Gatti 6 TTR

Table 5.6 b Classement des methodes de discrimination suivant le paratré ' de
distinction entre les deux pics dOun ajustement gaussien desesfres de discrimina-
tion et son incertitude (Tab. 5.5).

Ainsi que IOont montre les dierents resultats dDanalyses presentes pour le second
montage, il ne semble pas @tre possible de debnir un simple ei€ permettant une
separation simple des signauxa IQinstar des appareils commercia®ependant, ces
di! erences dans leC qualite E de la separation ne precisent pas si les impulsions
communes entre! et " pour une methode sont les mémes pour une autre.

5.3 Analyse multicriere
Nous allons dans cette partie faire la di erence entre les crieres de discrimina-

tion, informations de forme ou de temps de decroissance, par rapportalcharge et
la tension de IQimpulsion. Enleet, la section precedente a montre les limites dOune
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discrimination par rapporta un seul crigre. Nous envisageons donc déh utiliser plu-
sieurs. Dans un premier temps, les @enements sont encadres selon leur tension et
charge, ce qui €limine dans le spectre une grande partie des e enement§ . Dans
un second temps, tous les crieres sont utilises de faidon a teminer precisement
qui est! et quiest”.

5.3.1 Encadrement en tension et charge

Nous avons vu que les limites de detection dans le cas de la numatisn etaient
tes hautes, associees a une impossible discrimination par seuAbn de diminuer
cette limite, nous avons choisi de determiner un encadrement d¢ dans les spectres
en charge et en tension, les seuls pour lesquels lespparaissent sous forme de pics.

Analyses  Montage 1 (Bg/L) Montage 2 (Bg/L)
LD avant LD apes | LD avant LD apres

CN 3,8 1.6 4,2 1,1
TTR 3,6 1,6 4,7 1,8
TTRm 3,7 1,4 2,6 0,9
Gatti 3,8 1,0 4,4 1,8
R 4,1 1,8 3,2 2,0
Yousepb 4,3 1,8 3,1 19
PIA 3,4 1,6 4,8 1,3

Table 5.7 B Limites de detection (LD) des dierentes analyses, par comparaison
avec les resultats de la section precedente, donnees pour 24habmptage.

Par un simple encadrement ded dans les spectres en tension et charge, les
limites de detection sOen voient largement diminuees (Facte@; Tab. 5.7), méme
si ce nOest pas encore au niveau prescrit par les normes. De plus, épasation
des impulsions nOest pas encore ideale. Ehet nous avons pour estimer les
taux dOinterference’ utilise les sources GO, G1 et G2 que nous savons a peine
compatibles en termes de matrice. Nous allons nous concentrer sur l&spresent
dans le spectre! , 1,4 . Dans le cas de ces trois sourced, # » = 30,0%. Les
limites de detection signibcativement plus hautes dans le cas duesond montage
sont dues a la non complementarite de la source et du blanc : plusiirs spectres
montrent des di! @rences notables, donc une simple soustraction ne rend pas compte
de IOactivite. Cependant il nQy a aucune impulsion issue du brde fond dans un
spectre! , nous ne modiberons pas les sources.

La forme du spectre” ne depend pas des energies et peut probablement
étre interpolee. En ¢ et, dOun point de vue de tension ou de charge, la forme du
spectre " a la forme habituelle et plus ou moins connue. Par contre, selon les

8. Cf. chapitre 4, eq. 4.7



5.3. Analyse multicriere 169

crigres de forme ou de temps de decroissance, la forme devraitré systematique
car independante de IOenergie. Nous devrions donc pouvoir faire urustement
dependant de parametres simples comme la hauteur ou la position. Ce va
permettre de sOaanchir des deformations notees en particulier sur les spectresi
second montage.

Nous allons nous interesser au criere TTRm. Pour les trois source% du panel
(Tab. 5.1), le blanc, le **C et le °°Sr/°0Y, nous avons realise cette discrimination
par encadrement en esperant mesurer la meéme forme, a I0actipres. Nous avons
donc norme chaque spectre par rapporta IQestimation de son maximum igunous
les avons compares (Fig5.39).

Figure 5.39 D Spectre$ des trois sources' (Tab. 5.1) selon le TTRm, normes a
1 puis par n pour la lisibilite.

Nous avons alors fait une moyenne de ces spectres normesa 1, puis dioection
y a ete ajustee. Cette fonction est debPnie par morceaux par dewgaussiennes et
une exponentielle, la seconde gaussienne permettant de joindresleleux morceaux
principaux (Eg. 5.9).

| (x! 0,130)?

0,91e  o.0s6 pour x < 0,130
" _ (x! 0,157) 2
frrrRm = A 0,91 ~ 0.200 pour 0,130% x $ 0,157 (5.9)
1,00¢ 00w pour x > 0,157

avec A un parametre lie au taux de comptage" .
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Figure 5.40 b Spectre moyeh des trois sources (Tab. 5.1) selon le TTRm, ajuste
par une fonction composee de deux gaussiennes et dOune exponeat{&l. 5.9).

De cette faidon,Agg = 0,0026,Ag1 = 0,022 et Ag3z = 0,0022. On retrouve bien
les resultats attendus Ago ( Agz) Ag2) puisque la discrimination en charge et
tension permet dep dOéter 1é*C du spectre pour ne laisser que le bruit, ce qui
nOest pas le cas di1Sr/°°Y. Nous voyons bien quOune nouvelle fois IQactivitegne
IOaccession a une limite de detection compatible avec les 0,1 Bgfecommandes
par la norme [NF ISO 11704. Nous allons donc utiliser les di erentes analyses abn
dOisoler les .

Cette methode appliguee aux spectres TTRm du second montage permet de
trouver un rendement de 969% + 4,6%, avec une limite de detectiona 78 Bqg/L
pour un temps de comptage de 21 minutes, soit 0,9 Bg/L en 24 h.

5.3.2 Determination par encadrement des !

Nous avons vu une nouvelle fois que IQactiviteggne 10accessiona une limite de
detection compatible avec les 0,1 Bg/L recommandes par la normé&F ISO 11704.
Nous allons donc utiliser les di erentes analyses abn dOisoler legt pour chacune
dOelle nous allons considerer que la probabilite pour une impuaisi dOétrd ne
depend pas de la valeur mesuree.

Les simulations basiques montrent que la prise en compte de IQenséendes
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crigres tendraita ameliorer la discrimination. Ainsi, un graph ique tridimentionnel

(Fig. 5.41) mettant en relation trois crieres de discrimination met en valeur la zone
I,

Figure 5.41 b Exemple de graphe 3D issu de simulations mettant en relation trois
paramétres de discrimination (TTRm, Gatti et YousseP). La forme ovoéde verte
correspond aux! , la tra®nee rouge auxX et les quelques points noirs sont les
comptes comme des$ .

Ces simulations montrent aussi |Qinterét du multicrigre par encadrement
(Tab. 5.8) : le tri est presque parfait.

5.3.2.1 Encadrement estime

Nous faisons ici IOhypothése que chaque impulsion ne repond pas deofagimi-
laire selon les analyses : la repartition des ewenements est!drente dans chacune
des fenétres! . Ainsi, un coup est designe commé si pour chaque analyse il est
dans la fenétre correspondante ; si selon une methode le coup nas dans la fe-
nétre, alors celui-ci est determine comme <tarit. De plus, les encadrements sont
estimesa IQaide des graphiques biparametriques mettant donc ration deux para-
metres, generalement la charge ou la tension en ordonnee abn de poin se reperer
par rapporta un paramétre connu, et en abscisse un paramétre de disémination
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Nombre dOeenements

Par analyse Mal

Simule | Tension Charge Gatti TTR TTRm | Total | classe
Evt. ! 1030 1380 1255 1120 1059 1920 1029 0
Evt. " 971 661 746 881 942 41 972 1

Table 5.8 B Simulation de 2001 ewnements et ", analyses puis tries selon la
methode multicriere par encadrement des! . La premeére colonne donne le nombre
exact dOewenements simules de chaque type. Les cing colonngsastes presentes
une discrimination par seuil. LOavant dernéreC total E, montre le nombre dOewene-
ments determine comme ou " par le multicriere. Comme chaque €wenement est
determine a sa creation, on peut connaitre le nombre dOwsgnents mal classe.

(Fig. 5.42. Les simulations presentees auparavant permettent en multiéere une
discrimination quasi-parfaite : seul un" a ete compte comme , soit 1/10 000.

Figure 5.42 B Graphique biparametrigue mettant en relation la charge et le pa-
ramétre de Gatti pour la source G4 (Tab. 5.1 - 2°Sr/%Y + 23%py) comptee sur le
second montage. Le$ sont ici bien visibles et apparaissent dans IOencadrement [2;
9] selon le paramétre de Gatti et [2000; 6000] selon la charge.

De la méme fagon (Tab5.9) le second montage donne un rendement multicriere
de 991% =+ 6,3%, compare aux rendements monocriere dans le tableab.4. Dans
le cas de cette methode multicriere, IOapproximation sur lesources pour le calcul
des taux dOinterferences montre une amelioration signibcative @ediscrimination
des signaux :1, 4 » = 1,3% (precedemmentl, 4 - = 30,0%).

La projection sur un graphique tridimensionnel mettant en relation charge,
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Criere Rendement | Criere Rendement

(k=2) (%) (k=2) (%)

Tension 129+ 8 Charge 104+ 8

CN 128+ 8 TTR 118+ 8

TTRm 106 + 8 Gatti 115+ 8

R 115+ 8 Youseb 115 8
PIA 115+ 8
Multi 99 + 8

Table 5.9 B Rendement$ mesures par une determination monocrigére (Tension +
criére) puis multicriére pour les mesures de la source G2 Tab. 5.1 - 23°Pu) faites
sur le premier montage.

TTRm et Youseb (Fig. 5.43) montre en vert les! isoles de la source , en rouge et
bleu les" isoles du blanc et de la sourcg, et en noir les quelques coups du bruit de
fond comptes comme des . Ainsi, malgre I©obtention des rendements attendus, il
semble rester une certaine quantite dé compte comme ded , et reciproquement,
et dans des quantites similaires pour les deux sources (GO et G1) i 5.43.

LOobjectif de cette partie etait de demontrer la possibilite etOutilite dOun
traitement numerique multicriere (Tab. 5.10) de signaux de scintillation liquide
(Fig. 5.44). Le travail restant concerne une acquisition et un traitement de mélleure
qualite en terme de photomultiplicateur et dDalgorithme de traiterant. Il est acquis
que les impulsions nOont pas la méme repartition selon les spestrDu fait des
repartitions di! erentes, et puisque sur plusieurs spectres biparametriqgdes! ap-
paraissent sous forme dOune tache reconnaissable, nous avions mis eteplune
methode de traitement des image® de faigon a detecter led et le " et fonction
de la forme generale des deux ensembles. Cependant, la recossance nOest pas
compatible avec la recherche dOune activite t@s faible car sur ces graphes de$
sont méles aux et ils peuvent C dispara@treE dans IQincertitude' .

Identibant Elements  Activites Rendement
(k=2) (Bg) (k=2) (%)
G1 2Py 1,09+ 0,03 990+ 7,8
G4 0gr/0y 980+ 0,31 945+ 3,5
29%py 1,08+ 0,03 975+ 7,0

Table 5.10 B Resultats pour les sources contenant dés debnies en5.1 par la
methode multicriere par encadrement.

A patrtir de IOestimation des taux dOinterferences, en particediles" residuels,

9. Cf. annexe D
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Figure 5.43 B Graphe 3D issu des mesures du premier montage mettant en relation
trois paramétres de discrimination (Charge, TTRM et YouseP). La forme ovoéde
verte est formee de$ , les tra®nees rouge et bleu sont faites deet les quelques points
noirs sont les" comptes comme des . Malgre ces quelques coups vraisemblablement
mal classes, le rendement attendu est retrouve : 990%+ 7,8%.
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Figure 5.44 B Signaux moyen$ et " resultant de la discrimination multicriere
des deux montages a partir de la source GL1.

nous pouvons calculer une limite de detection pour cette methodéOanalyse multi-
crigre par encadrements estimes : & = 0,2 Bg/L. COest donc une amelioration de
la limite de detection dOun facteur quatre par rapporta celle obteue par un enca-
drement en charge et tension seulement. Cela permet aussi de vatid|Ohypothése
comme quoi la distribution des impulsions! selon chaque spectre est Hierente.

53.22 ACP

LOACP - Analyse en Composantes Principales - est un traitement statisfue
qui permet de transformer des variables correlees en variablesd@pendantes : les
composantes principales. Cela permet aussi de reduire le volum&ihformation au
strict necessaire. Nous avons donc mis en place cette technique f@don a favoriser
IOisolement dek par rapport aux " en partant de IOensemble des traitements mis en
place. Un graphique biparametriqgue mettant en relation les deux axes nncipaux
(Fig. 5.45 montre une tache identiPable correspondant aux .

Le probEme majeur de cette technigue est intrinsgéque : les auveaux spectres
seront dil erents suivant les quantites respectives &t de " . Ainsi, la comparaison
du spectre precedent (Fig.5.45 par rapport au bruit de fond (Fig. 5.46) montre
une di! erence superieure a celle constatee precedemment.
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Figure 5.45 b Graphique mettant en relation les deux premiers axes principau
dOune ACP de la source G1 (rouge). Une tacHe est identipable dans une fenétre
[2000 ; 6000] selon IOaxe 1 et [-250; 100] selon IQaxe 2.

Figure 5.46 B Graphigue mettant en relation les deux premiers axes principau
dOune ACP de la source G1 (rouge) par rapport au bruit de fond (bleu).
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5.4 Modtles de simulation

Nous avons vu dans le chapitre precedent plusieurs modelisatigales impulsions
de scintillation liquide. Nous avions simule des impulsions dansecchapitre avec deux
exponentielles abn de se rendre compte des IOimpact désedentes methodes sur la
discrimination. Nous allons donc voir ici la validite des di erents paramétres gracea
|Oalgorithme dOinterpolation de Levenberg-Marquardt (LM). Dans un secdriemps
nous tenterons de retrouver les paramétresy et # dans le cas dOune interpolation
avec trois et quatre exponentielles selon le modéle utilise au @exino (Eq. 4.6).

5.4.1 Mocle en deux exponentielles

COest a partir de ce mocle que nous avions simule les! drentes methodes
dans ce chapitre. Cependant, nous nOavons aucune idee des distiins statistiques
reelles suivis par les dierents paramétres. Nous allons donc utiliser IOalgorithme de
Levenberg-Marquardt (LM) abn de modeliser les impulsions ap®s dicrimination
(donc! et") et tracer les distributions des quatre paramétres importants (A7, # ,
A, et# ) des!, de méme pour les', selon IOequation :

thu p

s(t) = Ae 5+ Ae % +0!set (5.10)

pourt > .

5.4.1.1 Parangetres

Comme nous IOavons vu, les paramétres entres dans I0algorithme LM slest
amplitudes, les temps, le seuilt et IObset. Cependant, le dernier est normalement
nul car la ligne de base a dep ete dtee du signal avant tout traiteent. Nous allons
donc le bxera zero et ne plus en parler.

Paramétre moyen minimum maximum

A1 1 0,8 2
t#h 7,69 3 20
As 0,11 0 1
# 52,6 30 1000

U 48 42 54
o! set 0 -0,1 0,1

Table 5.11 B Paramétres initiaux et leur limite pour IQalgorithme LM, pour des
signaux normes en entreea 1.

Les paramétres debnis (Tab.5.11) permettent dOajuster les impulsions, comme
le montre I0exemple (Fig5.47) dont les paramétres bnaux (Tab.5.12) rentrent bien
dans les crigres etablis (Tab.5.11).

~ 9
Le residu est debni par I0erreur quadratique moyenné;: [faq (ti) " ymes(xi)]z.
i
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Figure 5.47 B Ajustement dOune impulsion par deux exponentielles au moyee d
|Oalgorithme de Levenberg-Marquardt (Calcul de 25 ms avec 156 appels defdac-
tion dOajustement, pour un residu bPnal de,@8.10 4).

Paramétre Valeur

Al 1,17
M1 48,1
# 12,9
A, 0,0393
% 147

Table 5.12 B Paramétres debnis par IQalgorithme LM pour le signal donne en
exemple (Fig.5.47).



5.4. MocEles de simulation 179

5.4.1.2 Ajustement de signaux I et

Abn de pouvoir determiner les distributions des dierents paramétres, nous
avons discrimine les! de la source G1 et les' de la source G3 de fai@on a ne
conserver que des signaux aussi Pables que possible. Nous nous attendainsuver
A1 et # similaires pour les deux rayonnements, celui-ci modelisant laomposante
rapide. A contrario, les parametres A, et # devraient @étre signibcativement di e-
rents, etant liesa la composante lente.

Parametre ! "
A1 1,08+ 0,14 098+ 0,25
# 126+ 1,7 11,6+ 3,7
A, 0,0451+ 0,0316 Q093+ 0,148
#H 139+ 86 145+ 246
H 471+ 2,0 472+ 1,9

Table 5.13 b Valeurs moyennes des!dérents paramétres avec leur ecart-type pour
les deux types de rayonnement et".

Les valeurs obtenues (Tab.5.13) correspondent a celles attendues, mais les in-
certitudes sur certaines valeurs ne sont pas acceptables et nous al®tenter dOen
comprendre la raison.

Distribution des parangtres de 10ajustement

Les premiers resultats (Tab.5.13) montrent des valeurs en accord avec celles
qui etaient attendues : A; aux alentours de 1 (impulsions normees)# dans la
dizaine de nanosecondes &f, dans la centaine de nanosecondes. Par contre, les
ecarts-types sont teés eleves pour les paramétres de la seam exponentielle, et
les valeurs, bien que logiques, nOont pas une grande signibcation. Nousraldonc
tracer les histogrammes selon ces quatre paramétres abn de voir la caud®une si
grande dispersion.

Les histogrammes representanf\; (Fig. 5.48 montrent des formes semblables
avec un seuila 0,8 : cOest le minimum arbitrairement bxe (donedp haut) pour
ce paramétre dans IQalgorithme LM. Ces deux courbes semblent toutesuk suivre
une loi normale, mais IOajustement avec les paramétres debPnisphaut (Tab. 5.13
donne un coé cient de correlation de 24% pour les et 51% pour les".

De la méme fai@on, les histogrammes representatit (Fig. 5.49 montrent eux
aussi un aspect similaire.

Par contre, les representations deA, (Fig. 5.50 presentent des formes tes
di! erentes, mais pas de la faidon attendue : une partie du spectte recouvre le
spectre! . On sOattendrait pourtanta avoir un spectre” nettement plus faible que
celui! . Le premier pic et la dissymetrie tiés prononcee des deux spes expliquent
les ecarts-types sans en expliquer la cause.
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Figure 5.48 B Densite de probabilité et " pour le paramétre A, de IQajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).

Figure 5.49 b Densite de probabilitd et " pour le paramétre # de I0ajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).
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Figure 5.50 B Densite de probabilité et " pour le paramétre A, de IQajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).

Figure 5.51 D Densite de probabilitd et " pour le paramétre # de I0ajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).
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La dernére bgure, les histogramme de% (Fig. 5.51), montrent encore une fois
un spectre! de forme dOinspiration gaussienne assez large, et un spettren deux
parties : un fond couvrant IOensemble de la plage et un pic etroit ce@ sur 12,
valeur de IQordre de celle d&. Nous voyons ici pourquoi les ecarts-types sont si
grands. Par contre, ils ne semblent toujours pas logiques : une impulsn avecA,
et # tes grand correspond a une impulsion avec une charge trop importantehors
du domaine de celles prises en compte pour les calculs.

Estimation des relations entre paranetres

Une explicationa ce probkeme est une correlation entre les dierents paramétres.
Nous avons donc etudie empiriguement toutes les relations entretis les parametres
et deux relations particuléres ont surgi : la premeére entre A; et p et la seconde
entre A, et #.

Figure 5.52 B Mise en visa-vis des paramétred\; et g de IOajustement par deux
exponentielles (Eq.5.5).

Comme nous pouvions nous y attendre, plusA; est grand, plus u est grand
(Fig. 5.52). Cela montre bien un temps de montee du signal constant et plus I0am
plitude du signal est importante, plus la position du maximum est grance.
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Figure 5.53 B Mise en visd-vis des paramétred, et # de IQajustement par deux
exponentielles (Eq.5.5), pour les deux rayonnements

La mise en relation des parametresA, et #, montre deux taches : une ligne
pour les faibles# et une relation en inverse avec une dispersion decroissante sain
IOaugmentation de IOamplitude. De plus, cet aspect en inverse skngus prononce
pour les" que pour les!, ce qui est logique puisque le$ sont moins sujets aux
composantes lentes. Nous avons donc fait un ajustement des points par @rcourbe
de tendance inverse (Eq5.11).

A

f(x)=

A B cC D
' 0,51 -0,0004 30 10
“ 051 0,0015 60 3

Table 5.14 b Valeurs de I0ajustement par [Oequatimml pour les deux zoned et
" de la bgureb.53

Les incertitudes sont donc plus petites pour : 146+ 80 pour les" et 164+ 62
pour les! .

Nous voyons donc que les premiers parametres modelisant les imitns etaient
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grossiers mais pas t@s loin de la realite, celle-ci demandant desthir compte des
relations entre les di erents parametres pour ameliorer leur determination.

5.4.2 Modelisation en trois et quatre exponentielles

La modelisationa trois composantes pour les et quatre pour les! est possible
gréce a la numerisation des signaux et les algorithmes dOajusterhenultivariable
type Levenberg-Marquardt. Nous avons donc calculer pour une sourck (G1) et
une source" (G2) les dil erentes composantes des modelisations, en les comparanta
celles obtenus au Borexino. Les diierents parametres ne sont pas laisses totalement
libre et sont Pxes en premere approximation par ceux proposes pdsorexino avec
10% de marge dans laquelle ils sont libres. lIs sont ensuite reajest«abn que la
distribution des paramétres dans leur region de liberte soit cetme autour dOune
moyenne.

Excitation # # # #a th 07} (07 (o]

" 3,57 17,61 59,5 0,895 0,063 0,042
! 2,19 12,02 56,13 4336 0,636 0,153 0,104 0,107
! 6,53 16,4 74,7 0,420 0,316 0,253

! 3,35 11,5 100,3 415,7 0,0435 0,543 0,327 0,0872

Table 5.15 B Constantes du modéle du Borexino pour les impulsions et
" [Ranucci] (en haut), par rapporta celles obtenues avec le second montage au GEA.
Les paramétres sont estimes a partir des moyennes des resulatOajustements par
|Oalgorithme LM sur les impulsions discriminees en multicrige par encadrements.

5.5 Conclusion

La numerisation de signaux semble possible par la democratisation dEAN
(Convertisseur Analogique Numerique) de plus dO1 GHz, permettantodc 10en-
registrement de signaux de duree de IQordre de la dizaine de nanosee. Nous
avons donc fait un montage montrant la faisabilite de ce projet, dote df photo-
multiplicateur 9111B (ElectronTube) suivi dOune carte pont-preamf-ampli puis
dOun CAN V1751 (CAEN). Nous avons €cris un programme LabView permettant
|Oanalyse loline des signaux acquis.

Les analyses mises en places sont :

P mesure de la tension maximale du signal (E);

P mesure de la charge (C);

D mesure du rapport charge sur tension (CN);

P mesure du rapport de la charge de la queue du signal, debnie au maximum
par la charge totale (TTR);
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D mesure du rapport de la charge de la queue du signal, debnie 40 nsexpte

debut de IOimpulsion, par la charge totale (TTRm);

b calcul du paramétre de Gatti (G);

b calcul du paramétre de Youseb (Y);

P calcul du paramétre R de IOajustement par deux exponentielles ;

P mesure du nombre de post impulsions (PIA).

Les deux premeres analyses fournissent les informations habituels liees a
IOenergie, les restant méles aux". Par contre, les autres methodes isolent les
deux types de rayonnements, les separant en deux pics plus ou meimlistincts,
avec a gauche les' eta droite les ! . Pour chacune dOelles nous avons etudie les
spectresa partir dOimpulsion$ et! issues de discriminations modelisees et bruitees.

A 1Qaide de deux montages derents, nous avons etudie la methode standard
basee sur la determination dOun criére. Cependant, les sitations IOavaient montre
et les mesures conbrmes : aucune analyse ne permet la determioatdOun criére
unique permettant la discrimination. LOavantage du numerique et @s traitements
o! -line est aussi le multicriere. Ainsi, nous avons isole sur lespectres en tension
et en charge la zone , et debni par la méme des impulsions comme etatt ou
". Alors, nous obtenons une diminution considerable de nombre de coupsads
les spectres! selon les autres analyses et chacun presente desormais IQaspect
caracteristique attendu de deux pics ( a gauche et! a droite), avec une zone non
di! erentiable au milieu.

Les dil erents spectres obtenus par ce traitement multicriere ont morre une
certaine di! erence de forme assez caracteristique non imputable aux nucleg&ou
aux activites, mais au guenching, surtout dans les mesures faites ew le second
montage. De ce fait, la soustraction du bruit de fond nOest pas toujours édle et
nous avons etudie la forme du spectre des restant dans le spectre! des cing
crieres, en particulier le TTRm. Celui-ci est, dans la zone !, une exponentielle
decroissante. Cette methode permet donc dOatteindre une lbmide detection de
0,9 Bg/L en 24 heures de comptage.

Nous avons dans un second temps exploite chaque analyse pour la disdrim
nation : il existe sur chaque spectre une zone dePnissable contehdaes ! . Pour
chaque impulsion, si chacune des valeurs des analyses est compris@sl la fenétre
debnie pour chacun des crigres, alors IQimpulsion est debo@mme etant! . Gréace
a cette methode, nous avons retrouve pour les deux montages |Owgité ! attendue
et baisse la limite de detection dOun facteur quatre, montrant guce type dOanalyse
multicriére peut étre une solution dOavenir.






Conclusion

La scintillation liquide alliee a la discrimination !/* o! re une tés bonne alter-
native aux methodes traditionnelles de mesuré et " dans les eaux. Le but de ce
travail a ete dOapporter des complements a la discriminatioren particulier sur de-
termination de la valeur du criere de separation utilise par lesdi! erents compteurs
a scintillation liquide disposant de capacites de discrimination Ce sujet sOest inscrit
dans un partenariat entre le Groupe dOEtudes Atomiques (GEA), laboratoé expert
de la Marine Nationale rattache a IOEcole des Applications Militaires d IOEnergie
Atomique (EAMEA) a Cherbourg, et IOequipe Radioprotection et Mesues Envi-
ronnementales (RaMsEs) de [OInstitut Pluridisciplinaire Huber Curien (IPHC) a
Strasbourg.

Bilan des mesures

Au cours de ce travail, nous avons tout dOabord remarque la possibditde
separer! et " sur un plan uniguement €nergetique pour peu que ces derniers
aient une energie sti samment faible. Nous avons en particulier mis en place un
protocole simple et rapide permettant une mesure simultaneéH/ ! sur des frottis :
IOoperateur realise un frottis analyse par scintillation liquidesur un Triathler.
Cette methode permet datteindre les limites de detectiorecommandees dans
des temps raisonnables. Ce protocole a fais IOobjet dOune presimaet dOun
article [Dougniaux 201Qa IQoccasion de la conferenéelvances in Liquid Scintilla-
tion Spectrometry organiseea Paris en 2010, et est depuis utilise au sein des armees.

LOanalyses des spectres en energie ne permet pas dQatteindreinted de
detection attendues, nous IQavons veribe a IOaide de ICajustt du spectre” par
son spectre de reference puis par une interpolation sous le dicpar un polynome.
Dans le premier cas, un tel ajustement nOest possible que si leespe " est connu,
au minimum en composition, et en activite sauf si un seul emetteuest present.
Dans le second cas, le pid doit ressortir du spectre pour quQil soit possible
dOinterpoler dessous, ce qui rend la limite de detectidn t@s dependante des" .
Abn de sOen!aanchir, une discrimination prealable des deux rayonnements est
necessaire. Cette discrimination est realisee par les comptsa scintillation liquide
par une analyse a seuil, cOesta-dire que les @ @nements sdrdites pour obtenir
leur energie et une valeur discriminante. Cette derniére, comparee au seuil, fourni
le type (! ou") de IOewnement. Ce seuil est determine par IQutilisatauOaide de
deux sources de reference et " par la mesure de la quantite dOun rayonnement
dOune source dans IQautre spectre, cOesta-dire le taux detiaje a di! erentes
valeurs de seuil. Celui-ci est determine quand les taux de jeetion sont minima.
Ces deux sources de reference doivent avoir une composition chgue identique
a |IOechantillon a analyser, ainsi que des radionucleides de mé energie et dans
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une méme activite. Abn de s®eanchir de la contrainte imposee par cette methode
de determination de la valeur du facteur de discrimination, nous aens souhaite
pouvoir la determiner sans. Pour ce faire, IOechantillon est congplusieurs fois a
di! erents facteurs de discrimination puis les resultats sont analys a [Oaide dOun
logiciel ecrit en LabView dans lequel est implementer la methaglde la ligne brisee.
Cette methode permet de s®aanchir de la plupart des " tout en conservant les
I dans leur spectre. Les dierents essais ont montre la validite de cette methode,
en particulier deux complementaires par une source dOintercompason et une de
222Rn, dont IQestimation de la limite de detection est de 0,3 Bg/L en tis heures de
comptage (multiplie par les dil erents facteurs de discrimination). Ceci correspond
a 0,11 Bg/L en une journee de comptage. Une pre-concentration permet@abaisser
encore cette limite jusqu®a un facteur 10. Cette methode est sijet dOun article en
cours de soumission aApplied Radiation and Isotops

LOechantillonnage des comptages selon le facteur de discriminatiorcessite un
temps de mesure dOautant de fois plus long, et ne permet pas |Oamatiion de la
gualite de la discrimination, seulement la determination du fateur optimal. Pro-
ptant de la democratisation des convertisseurs analogique-numgtie, nous avons
construit deux demonstrateurs selon le mocele en d@ncidence avec lequel nous
avons acquis plusieurs dizaine de gigaoctets de dOimpulsion. Nous a/aherche
dans un premier temps a separer les signaux a partir dOun seuligre parmi tous
ceux utilises dans |Qapplication LabView creee pour la discrinaition : aucune des
methodes implementes ne permet la determination dOuntre seuil unique. Nous
avons alors dePnie une fenétré sur les deux spectres dont nous connaissons la
forme puisque lieea IOenergie : les spectres en tension etlearge. Cet encadrement
permet dOeliminer une grande partie des e\nemeritsdes spectres issus des autres
analyses. De cette faion, les activites des sources auxquelles cette methode a ete
confrontee ont ete retrouvees. Ces appareils permettent nonidement de resoudre
les temps de comptage imposes par la methode de la ligne briseé parmet de de-
terminer de facteur de discrimination optimal, mais aussi de potentellement traiter
les echantillons en situation incidentelle, ai la rapidite detraitement est importante.

Les dil erentes methodes dDanalyse des signaux ont ete prealablentesiees
a I10aide dOune modelisation par deux exponentielles. Les rgsisont semblables
a ceux obtenus a partir des mesures, mais les dispersions sont posees arbitrai-
rement. La numerisation des impulsions permet leur ajustemenselon nOimporte
quel mockle a 1Qaide de IQalgorithme de Levenberg-Marquardt. Les paétres de
IOajustement par deux exponentielles ont ete etudies ee#t apparu une dispersion
importante pour certains : les variables sont correlees. Nous avons domour elles
etablie empiriquement la relation qui les lie. Nous avons de la mi@e maniére etudie
les paramétres de IQinterpolation par trois et quatre exponentieleselon le modle
du Borexino, avec lequel nous comparons les resultats.

LOechantillon doit étre de bonne qualite abn de permettre dOurartpune me-
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sure directe peu degradee, mais aussi permettre une discrinaition avec le moins
possible dOinterference. Ainsi, nous avons etudie I0inReete [Oethanol et de la cou-
leur dans le cas des frottis ai IOajout dOelement indesiratait possible. Dans les
quantites permises par le frottis, la quantite dOethanol ajoetadinRuence pas defa-
vorablement la mesure directe, au contraire de la couleur. Pour cedlci, nous avons
fait la distinction entre les trois couleurs standard (rouge, vert, Heu) et le noir. La
correspondance des spectres dOabsorption et dOemission en atorelavec le tSIE
montre des ¢ ets dil erents selon le couleur, a impact faible comme le bleu jusquOau
rouge. Dans cette optique dOajout dOelements indesirables,snawons etudie celui
de la pousskre. Les resultats ont montre que celle-ci decantians le fond de la bole
de scintillation sans inBuencer le comptage, apes le temps de dép et malgre un
tSIE tes bas, sans rapport avec IOinRuence des €lements macogsques. Enbn nous
avons mis en relation le pH, la concentration et le taux dOevenementmal classe
pour un facteur de discrimination Pxe. Ainsi, nous avons retrouveds di erentes
valeurs conseillees dans la norme, et montre quOune concentratite [Oechantillon
par 10 permet dOétre en-deia des valeurs de limites de détetrecommandees.

Perspectives

Les etudes presentees dans ce travail montrent aussi trois pést principales
dbamelioration, la premire concernant les compteurs a scinléition liquide nu-
meriques, la seconde IOensemble des traitements et analyses signaux, et enbn
les couplages avec des traitements chimiques. Une quatréme péstnettement
plus simple concerne les analyses de routine. Les analyses de routinee peuvent
pas permettre |Qapplication de la methode de la ligne brisee daitf des temps
de comptages trop long. Or, IOanalyse de routine sur des echantillons tides
caracteristiques sont proches, tant dOun point de vue chimiqueauq sur les niveaux
dOactivites attendus, permettrait la mis en place dOun protocatient le facteur de
discrimination est identiqgue pour chaque echantillon. Ceci neessite toutefois une
analyse des spectres, surtout dans le cas dOun dOune discriminasions-estimee.
Les deux compteurs numeriques a scintillation liquide constrits ont montre de
grande possibilite pour un investissement moindre quOun comptetraditionnel.
Chacun a montre certains atouts et inconvenients, et chacun peuetie ameliore
sur di! erents plans : blindage actif et passif, photomultiplicateurs caracerises
de qualite garantie, et stabilisation en temperature. Ensuite, ls algorithmes
de traitement utilises pourraient @tre ameliores en terme degerformance et de
robustesse. LOencadrement des zorepourrait @tre lui aussi revu car ces regions
sont ellipscddales dans la majorite des cas, dOal une recherche dQalgorithme d
detection de zone. Enbn, tout traitement chimique a ete au deli volontairement
elude mais doit desormais @tre pris en compte, tant pour des ntedes dOextraction
| separation que pour une selection dOun meilleur liquide sciliant parfaitement
adapte a |Outilisation.
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Les 847 km separant le RaMsEs du GEA ne laissait pas presager une colla-
boration, mais les deux entites ont su repondre mutuellement adur demandes,
fournissant pour I©une un contrat de travail Marine et une ecole accillante, et
pour IQautre une tutelle universitaire toujours presente malgréa distance. Ces
trois annees ont alors ete une experience doublement enrickesite, probtant
des ressources humaines et technique des experts civils et maiires. Outre de
nouvelles competences dans des domaines techniques allant de l&trotogie a
IQinstrumentation en passant par les traitements par ordinateur, duant ces trois
annees ont eu lieu deux fois plus de rencontres au fur-eta-mesardes conges,
conferences et groupes de travail auxquels nous avons pu participere qui a donne
naissance a un article (et deux autres en preparation), trois procedings et huit
presentations.

Isaac Asimov

| believe that scientibc knowledge has frac-
tal properties, that no matter how much
we learn, whatever is left, however small
it may seem, is just an inPnitely complex
as the whole was to start with.

Et les derniers mots...




Annexe A

Statistiques de comptage

Nous allons dans cette annexe expliciter les incertitudes sur lesesultats de
comptages, en nous basant sur la normes utilisee pour le mesurage desiates
I et" dans les eaux de consommationNF I1SO 11704, et bien sar sur le GUM?,
document de reference du JCGM pour les calculs statistiques GUM]. Les notations
utilisees ici sont dans le format des normes. Le lecteur voudra bieavoir a 10esprit
la seconde page de la norme NF ISO 11704, non reproduite ici, regroupant les
symboles, dePnitions et unites utilises dans ce cas du mesuragar scintillation
liquide avec un rendu de resultat en Bg/L. Les notations sont bien siiequivalentes
pour les autres syseémes dOunites.

A.1 Distribution dOune mesure

La mesure nucleaire ayant un caracgre aleatoire, il nOy a pas de valevraieO,
mais la mesure est une estimationNyraie 4 M). En repetant une mesuren fois, on
obtient une repartition des valeurs deN suivant une loi de Poisson, loi tendant vers
celle Laplace-Gauss pour un nombre dOewnement important (Fig.1).

Figure A.1 b Distribution des resultats de comptage par rapport a une loi de
Laplace-Gauss, ou gaussienne.

1. Guide pour IOexpression de I0incertitude de mesure
2. Joint Committee for Guides in Metrology, dont les membres sont BIPM, C El, IFCC, ILAC,
ISO, UICPA, UIPPA et OIML.
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Dans la suite, IQestimation de la valeur vraie sera faite par la moyea des
mesures, méme sOil nOy a quOune seule mesure et sera toujmeesN.

A.1.1 Moyenne et ecart-type

A partir dOun nombre de coups mesur&l, on calcule IQincertitude sur cette
valeur mesuree en sachant qu&l est une variable aleatoire qui suit une loi de
Poisson, approche par une loi normale car le nombre ge coups grand (gesdement
on prend N > 30). LOincertitude suN estdonc' y = N.

Les equations suivantes, indiceé, sont ecrites pour les emetteurs . Elles sont
equivalentes a une criture indice€' pour les emetteurs” . LOactivitea: est donc
calculee par (respectivementy, dans toute la suite) :

roe )We (A1)

Avec w un facteur permettant dOexprimer le resultat en Bg, Bg/L ou Bg/n®. II
sOecrit, avec son incertitude-type relative, de la faiéon saive :

a = ( rg"

By we=d W)= k()
Bqg/g W = m.1$% ur2e| (W)= ur2e| () + ulgel(m) (A.2)
Ba/mL w- = & U (w)= ud (%) + uZ, (V)

V.$y
Balom?® we = sg; U (W) = Ui () + Ui (S)

LOincertitude-type dea sOexprime donc, en negligeant IQincertitude sur le temps

de comptage :
@ rgw  fo
u(ar) = wz.(ti o) a?.uZ, (w-) (A.3)

g 0
LOincertitude-type relative sur le rendement inclut aussi touts les incertitudes
lieesa la source dOetalonnage (la solution de reference ¢ee, la preparation de la
source dOetalonnage, ...) :

ur2el (*" ) = uI?el (rS" Yoro ) + ur2e| (A" ) (A-4)

A.1.2 Seuil de decision et limite de detection

Le seuil de decisionas, est la plus basse valeur dOactivite & partir de laquelle
on peut assurer de la presence de la valeur recherchee. Ce chlest standar-
dise NF ISO 11704 dans le cas de la scintillation liquide par :

a®=ky-w. o tg+ ro" to (A.5)

Avec :
b rg le taux de comptage du bruit de fond (cps);
Dt le temps de comptage (S);
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P ky » le coe"cient dDelargissement, couramment prisa 1,65 pour un riseg !
de 5 %.
Quand ce criere a declare la non-presence de radioactivite{" ro < a®), nous
pouvons calculer la limite de detection,a” , debnie par :

a* = aS+ ky | WR((@MWr + 1o )ltg+ rofto) + af CuZ, (we) (A.6)

Avec ky; 1 le coe"cient dOelargissement, couramment prisa 1,65 pour un risg "
de 5 %. De plus, les facteurd et " sont pris egaux, alorsky 1 = ki« = k. La
limite de detection devient :

1" K2.uZ, (w-)

(A.7)

A.2 Propagation des erreurs

A.2.1 Variables non-correlees

LOincertitude-type composee(y) dOune mesurg dOun mesurand&’ dont le
resultat de mesurage est compose des estimations dBenige..,xn, N, grandeurs
dOentrees independantes, est :

2 M
=
i=1

2y(X1, s XN) 2. 2,0
2—)(|) u“(xi) (A.8)

A.2.2 Variables correlees

LOincertitude-type composeec(y) dOune mesurg dOun mesurand&’ dont le
resultat de mesurage est compose des estimations dBenkge..,xn, N, grandeurs
dOentrees dependantes, est :

/N N

ui(y) =
i=1 j=1

2Y(X1, ceer XN ) 2Y(X 1y ey XN)
2Xi 2Xj

u(Xi, Xj) (A.9)

u(xi, Xj) est la covariance estimee associeex et x;. Celle-ci est caracterisee
par le coe"cient de correlation r tel que :

u(xi, X;)
u(xi)u(x;)
Ce coe"cient de correlation est compris entre -1 et 1. -1 pour une antorrelation
totale, cOesta-dire que la correlation conduit @ moins dQOincérde, 1 pour une
correlation totale, et 0 pour une non-correlation.

Dans le cas dOune correlation totale, IOexpression de IQinceritype uc(y) peut
se simpliber :

r(xi,xj) = (A.10)
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A/N ) B>
Y= u(x) (A1D)
i=1 :

A.3 Methode statistique dOobtention des resultats de
mesure

A.3.1 Principe

LOobijectif de cette methode est dOobtenir un resultat (estineatr de la moyenne)
avec son incertitude (ecart-type de la distribution) sans fairele calcul de propa-
gation des erreurs dans la chadne dOanalyse, mais a partir de la comsance des
distributions des donnees dOentre€ UM S1].

A.3.2 Exemple dOapplication : la MLB

Nous avons detaille cette methode dans le quatreme chapitre dee memoire.
Les dil erentes «tapes de cette methode, pour rappel, sont :

1. Mesure de plusieurs spectres dOun echantillon selon un set detéur de dis-
crimination;

Calcul de la courbe de#(x);
Interpolation de cette courbe par splines cubiques;

Ajustement par un couple de segment formant une ligne brisee;;

a k0D

A cette brisure correspond un facteur de discrimination a partir duquel sont
interpoles un spectre! et un spectre” ;

6. Les activites sont calculees a partir de ces spectres.

Pour chacune de ces etapes a €te calculee une fonction permettd®en obtenir
ou dOapprocher IQincertitude. Cependant, certaines etapes, ownla 3 ou la 4,
ne permettent pas dOobtenir une fonction dOincertitude. COestimuoi nous nous
proposons dOutiliser la methode statistique dOevaluation dedéititude.

Nous avons repete plusieurs milliers de fois ces etapes en @atiles donnees
dOentree de faidon a obtenir une distribution aussi realiste gpossible du resultat
de mesure avec son incertitude.

Nous sommes donc partis de la distribution des donnees dOentreesll€ci
resultant dOune mesure de coups, nous savons que la distributida resultat suit
une loi normale de moyenne le nombre de coups mesures et dOeogretla racine
carree de ce méme nombre.
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La courbe de#(x) resulte du ratio de deux variables aleatoires correlees, @un
etant comprise dans |Qautre. Abn de pouvoir tirer selon la distribitn des mesures
tout en tenant compte de cette correlation, nous |Oavons supprime&n e! et,
la fonction dOorigine est#(x) = 1 " N1/N », N1 compris dans N, nous |Qavons
transformee en#(x) = 1 " N1/(N1 + N3), N3 = N2 " Nj;. De cette fagon les
correlations ne sont plus presentes et nous pouvons faire des tiragaeatoires selon
une loi normale pour les deux variables aleatoirebl; et N3. A chacun de ces tirages
ne correspond quOune seule et unique interpolation par splines, @Oun seul et
unique ajustement par deux segments, et donc un seul facteur de sirimination.

Cependant, le nombre de coups determine sur le spectre intesfe a partir du
facteur de discrimination a aussi une incertitude. Nous avons choisiiOobtenir ce
spectre par interpolation lineaire entre ses plus proches voisi donc IQincertitude
est connue, mais aussi sa distribution qui est la méme que celles spectres dont il
est issu : cOest une loi normale. Nous avons donc convolue la distribatdu facteur
de discrimination avec cette distribution : IOensemble des gaissnes des nombres
de coups associes a chaque facteur de discrimination est norme pprobabilite
issue de la distribution des facteurs de discrimination, puis some. On obtient
alors la distribution des nombres de coups.

A partir de cette dernire distribution, qui nOa plus rien & voir avec une loi
normale, le resultat est determinea partir de sa mediane eQincertitude correspond
a |Qecart-type de la distribution.






Annexe B
Manuel de IQutilisateur du
logiciel MLB

B.1 Mise en place du protocole de comptage

La ou les echantillons doivent @étre prepares selon la norme NF ISO
11704 NF 1SO 11704. Dans le cas dOun echantillon, celui-ci doit étre misa compte
successivementa di erent facteurs de discrimination, par pas de dix :

b TriCarb : de 90a 160

D Quantulus : de 90a 160

D Triathler : de 320a 420

Sinon les sept sources doivent @tre comptees avec chacune un éactde dis-
crimination di! erent pendant le temps necessaire determine par le bruit dfond
courant. Un etalonnage est necessaire pour clariber ce point.

B.2 Utilisation du logiciel

Un programme LabView a ete ecrit de faéon a exploiter les resultatde comp-
tage. Par defaut, [Oapplication sOouvre en moden. Sinon, il faut appuyer sur la
2che blanche (Fig.B.1 - 1) qui devient alors noire.

Figure B.1 D Face avant du logiciel pour IOexploitation des spectres MLB
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B.2.1 Importation des spectres

Pour importer les spectres, il faut cliquer sur le bouton Ouvrir (Fig. B.1 - 2),
et remplir les champs de la fenétre surgissante (Fig.2). On indique le chemin du
dossier contenant les spectres des mesures de |Oacquisition, omeam noma celle-
ci, le nombre de mesures et de repetitions! ectues et bien sdr sur quel appareil.
Aps validation, IQacquisition apparait dans le menu deroulant (§i B.1 - 3).

Figure B.2 B Fenétre surgissante pour IQimportation des Pchiers de mesur

B.2.2 Determination de la fenétre !

APn de determiner la fenétre! , nous conseillons de selectionner le spectte
(Fig. B.1 - 4) et de choisir un facteur de discrimination €leve (FigB.1 - 5). Un ou
plusieurs pics peuvent alors apparadtre et la fen@tre peut donc étre determinee
(Fig. B.1 - 5).

B.2.3 Lecture de la courbe de  #(x)

LOonglet spill donne la forme de la courbe dix), les deux segments |Oajustant
et les incertitudes. LOutilisateur peut donc constater la raison dé& determination
du facteur de discrimination propose en corriger la valeur, en accordvec la theorie.
Il ne faut pas perdre de vue que ce logiciel nOest quOune aide a |§smale spectres.

B.3 Lecture des resultats

Les resultats sont donnes dans le cadran au bas du logiciel. Le premier me
deroulant (Fig. B.1 - 7) selectionne les resultatsa a cher (! , " ou total), le second
selectionne la source, et le troiseme le bruit de fond.



Annexe C

Filiations radioactives

LOactivite dOune source ou dOun ensemble de radionucleidesagestgPnition
le nombre dOatomes ayant decru par unite de temps. Son unite, Bg du nom
d®un des decouvreurs de la radioactivite, Becquerel, corresdanun nombre de
desintegrations par seconde.

C.1 Decroissance

LOactivite ne peut aussi sOexprimer que pour un hombre statistament signib-
catif dOatomes. Enleet, on sait quOune transition obeita un phenoméne stochastique
descriptible qu®a travers des equations de mecanique quajte : un atome isole peut
decrodtre dans la premére seconde de son observation, ou dans ldlenaire. Par
contre, pour un grand ensemble, il est possible de mesurer des loisanroscopiques.

C.1.1 Demi-vie

Considerons le mocle de decroissance le plus simple, celdiun radionucleide
X (pere) decrodt vers un unique elemeny (bls) stable. Le nombre dOatomes N
se desintegrant en un temps t donne est proportionnel au nombreN dOatomes
presents. Avec. la constante de decroissance radioactives( 1), on peut ecrire :

= N (C.1)

dN
— =" N Cc.2
. (C.2)
Le signe moins de la seconde equation montre la diminution du nombre @0dmes
de X au fur-etd-mesure du temps. En notant Ny le nombre dOatomes &y = 0,

IOequation precedente peut étre ecrite sous sa forme g :

N (t) = Nge' ! (C.3)

De cette faidon, on peut debnir la vitesse a laquelle un atome dmit, sous-
entendant la population de cette espece. On exprime cette vitese par une periode,
ou demi-vie, cOesta-dire par le temps quil fauta un ensemil®atome de cette
espéce pour que la moitie de cette quantite ait decru au bout deectemps. On note
ce termety .
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N
N(tyo) = —2 = Noe w2 (C.4)

In2
tyo,= — (C.5)

C.1.2 Filiations

Pour la plupart des radionucleides, les descendants sont eux-mis radioactifs.
La quantite dOatomes du Pls est donc a concurrence de sa decroissaat de celle
de son pere.

dNy
dt
En ecrivant cette equation sous sa forme fonction du temps, on obti¢n

Ny (t) = —2X—Nx (to)(€ ' *'" € vi)+ Ny(to)e ' (C.7)
.Y . X

Le descendantZ suivant, sOil est radioactif, aura alors aussi une quantite
dDatomes a concurrence de sa decroissance et de celle de son. (fes equa-
tions temporelles sont donc au fur-eta-mesure des descendants qdus en plus
longue en termes dOecriture. Des approximations sont cependant aides, comme
dans le cas ou la constante radioactive du pére est negligeable (envirodix
milleme[ LOAnnunziata 2008 devant celle de son bls.

Cette equation (Eq. C.7) est applicable pour les di erents bPls dOune Pb-
liation radioactive, mais |IOequation pour chacun des Pls est de plus gius
longue [Etherington 1958] :

Ni(t)= Ny(0)e - -
No(t) = N2(0)€ 20+ biN1(0) _ e - it + e o2

2! 1t 2 >
N3(t) = N3(0)¢ '3t:+ N2 (0) ,3'!2,29! 2t 4 ,2’!2,3e! 3t .
+b1Nl(O) ,2’!1,1,3'!2,1e! it ,1'!1,2,3,!2,26! 2+ ,1,!1,3,2’!2,36! o
(C.8)

Avec by les rapports dOembranchement. Ces equations peuvent cependadkesrire
sous une forme plus generale, cOest I0equation de Bateman :

k=m

C 5G
/!1E Rar B o EE
Ni(t) = N;j(0)e 't + N (0) by. q : (C.9)
m=1 a=m Gi" K

j=m
i # K
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COest une equation t@s facilement transposable dans un logicieleg pour seules
limites le risque dOune division par zero et la manipulation de ndme t@s grands
et tés petit dans la méme equation. La premire contrainte estaisement solvable.
Quanta la seconde, les codes actuels permettent la manipulationelnombres codes
sur 10 octets, soit entre -3,4.104%32 et +3,4.10%49%2,

C.2 Chabnes radioactives

APn de calculer les di erentes cha®nes de decroissance, nous avons realise une
petite application permettant de resoudre pasa pas IOequatiod.7 et ainsi visualiser
graphiquement les evolutions, ainsi quOune autre permettant dessudre IOequation
de Bateman (Eq.C.8). Autant la premire est code en dur en LabView et nOest donc
ni modibable ni evolutive, autant la seconde est codes ent@ selon les patterns et ne
necessite quOun bchier dOentre stipulant les attentes deliteur. Les incertitudes
de cette equation etant assez complexes, elles sont evaluees [dante-Carlo

C.2.1 gy Ny

La Pliation du %°Sr est tes simple, seul son PIs®Y) est radioactif, vers du®°zr
stable.

1! 1!
Ogr T Xy o 0zr

28,79 a 6 64,21 h 21

Figure C.1 P Schema de decroissance 88r et de son bls 1€°Y [CEA 1999].

Pour cette Pliation, on a.x ) .y donc on peut parler dDequilibre entre les
deux espéces. Au bout de dix periodes de IOyttrium (27 jours)glrapport entre
les activites est de 0,9993, on peut considerer |Oequilibre (F@2). Dans ce méme
temps, |0activite' -globale a ete multipliee par presque 1,996 (Fig.3).



202 Annexe C. Filiations radioactives

Figure C.2 B Evolution du rapport des activites d&€°Y sur ®°Sr pendant 24 jours
avec un nombre dDatomes initial d&Y nul.
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Figure C.3 D Evolution des activites de®°Sr et °°Y pendant 24 jours avec un
nombre dOatomes initial d€°Y nul.
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C.2.2 %Rn

Le radon (i.e. 2?Rn) a un schema de decroissance relativement complexe : le
chemin de decroissance principal passe par huit desintegratiorsiccessives pour
obtenir un element stable ¢°®Pb) (Tab. C.4). Ce schema de decroissance a dans la
duree deux etapes importantes du fait des constantes radioactiveBans un premier
temps, le radon se decrodt et seul les premiers bls apparaissesgu®aif’Pb dont
la demi-vie est signibcativement plus longue que ses peres. Au bbde quelque se-
maines, le radon nOest plus et la source ne contient plus que @4Pb. Un equilibre
va donc se mettre en place entre lui{:°Pb), son bls f1°Bi) et son petit bls (>:°Po).
Dans le cas de la source de radon utilisee (Cf. Chapl), nhous nous sommes par-
ticulérement interesses a la premére semaine (Fig.C.5) et a IOequilibre des trois
premiers emetteurs! (Fig. C.6).

222pn
3,8235] 3
I 6
218P0
3,05 min 9
I 6
214pp o 214gi o 214p
28,8 min 9 19,9 min 4 164,3 ps 20
1 6
210py o 210g; o 210pg
222a2 5,013 5 138,47 2
1 6
206py,

Figure C.4 b Schema de decroissance principal dé?Rn [CEA 1999].
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Figure C.5 D Evolution des activites de la chaine d#??Rn pendant une semaine.
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Figure C.6 D Evolution des contributions a IQactivitd -globale des emetteurs de
la chaine du??’Rn pendant six heures.



Annexe D

Traitement des images

Cette annexe presente une methode de traitement des images (miae mettant
en relation deux analyses des impulsions, comme la charge et le TTRm)ads
IOobjectif dDisoler lés Les graphique presente dans la litterature (Fig4.5) montre
la possibilite de ce type de traitement, mais les images obtenus {& 5.42 nOen
permettent pas IQapplication.

La methode est en deux parties : determination des zones dOuneage puis
identibcation comme etant! ou".

D.1 Determination des zones dOune image et designa-
tion comme !

LOalgorithme de zonage est :

b Flou (Gauss);

b Seuillage (50%);

b Detection des contours (Algorithme de Laplace);

b Carte des distances morphologique ;

b Detection des lignes de créte (Algorithme de Sobel);
b Determination des zones (Ecoulement).

Figure D.1 D Six etapes de la methode de determination des zones dCorsge.
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Une fois les zones determinees, on sOattenda avoir une forme qartjue pour les
et des formes plus-ou-moins circulaires pour lels. Les zones sont donc comparees
a un cercle debni par rapporta IOimage et la zone estsi les formes sont similaires.
LOalgorithme est :

b Flou (Gauss);

b Seuillage (50%);

b Detection des contours (Algorithme de Sobel);

b Seuillage automatique;

b Detection des cercles (Transformee de Hough);

P Calcul du volume dOune gaussienne debnie par le cercle et compana@s/ec
IOintegrale de la zone.

Figure D.2 P Trois etapes de la methode de determination des cercle®uhe image.

D.2 Algorithmes utilises

D.2.1 Methodes matricielles
D.2.1.1 Matrice de Gauss (Flou)

La matrice de Gauss est un bltre passe-bas applique a I0image, tesu de
la convolution entre IQimage et une matrice dont les coe"cients suant une loi
gaussienne, par exemple en dimension 3 :

(D.1)

LOimage devient alors Bou, ce qui permet dDattenuer les Buctuatiors chatrices
issues de comptages.

D.2.1.2 Matrice de Laplace (Contours)

Cette matrice permet la detection des contour en faisant ressortiles grande
variation dans IQOimage. La methode de Laplace est la convolution entrenf@ge et
la matrice, en dimension 3 :
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2 5
3 1 3

41 "4 17 (D.2)
3 1 3

Ceci agit un peua la manére dOune derivee et fait donc ressarles variations
brutale de couleur (valeur du point de IOimage).

D.2.1.3 Algorithme de Sobel (Contours)

La methode de Soblel correspond en dimension 3a IQoperation suitean

n n n J 1/2
[(Xir 21" Xisnjr 1) +2.(Xi 15 " Xiezj) + (Xir 141 " Xie1 j+1)]?

H(Xir 11" Xirgj+1) F2.(Xijr 1" Xijer) F(Xisnjr 1" Xisn j+1)]?
(D.3)

Xij =

Avec x;; la valeur du pixela la position (i,] ).

Ceci agit aussi a la maniére dOune derivee et fait donc ressorties variations
brutale de couleur. Ainsi, cet algorithme permet de determiner Is lignes de créte
dOune carte des distances morphologique, les maxima locaux de IQimage.

D.2.2 Transformee de Hough

La transformee de Hough permet la detection des caracteristiquesCaklements
specibques dans une image. Cette transformee a ete develeppar Paul Hough
en 1962 et brevete par IBM. Dans le cas de la detection des cercle,sDagit de
determiner le centre et le rayon dOun cercle dans une image bireir

A chaque pixel blancx;; est associe un cercle de rayon Sur une image vierge,
chaque cercle debni incremente la valeur des pixels par legdjul passe. La valeur la
plus elevee parmi les pixels de est conservee, ainsi que laipos du pixel associe
et r. Sila valeur la plus elevee parmi les pixels est superieuiecelle conservee, |0al-
gorithme recommence avec une nouvelle valeur de Sinon, les valeurs precedentes
sont utilisee et la position du pixel dont la valeur est la plus etvee correspond au
centre du cercle et le le rayon est celui bxee a [Oiteration smrvee.

D.2.3 Distance morphologique

Cet algorithme ne sOutilise que pour une image binaire des contours. Adahaque
pixel x;; prend pour valeur la distance minimale qui le separe dOun pixelaic.
LOimage resultante ressemble alors & une cartographie 3D dOun reliehtagneux,
avec ses monts et vaux.

Ceci est faita I0aide dOun cercle dont le rayon cro@t au fureetnesure des ite-
rations : si un point du cercle correspond a un pixel blanc, la distare correspond
au rayon et on change de pixel.
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D.2.4 Ecoulement

Cet algorithme fonctionne sur une image binaire. Il sOagit dOune medeorecur-
sive a) chaque pixel se compare & ses voisins. En partant dOun pixen traite, il
teste les tous les pixels voisins et ceux qui sont de la méme vatelui sont listes et
le pixel courant est marque traite. Chaque €lement de la listest alors analyse de
cette maniere et quand la liste est vide, toute une zone est nuntete. On choisi un
nouveau pixel non traite et la methode recommence. Quand tous lesxels ont ete
traites, toutes les zones ont alors ete debnies.
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