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TH ÈSE

Pr«esent«ee pour obtenir de grade de

Docteur de lÕUniversit«e de Strasbourg

Discipline : Physique

Pr«esent«ee par : Gr«egoire DOUGNIAUX

«Etude et d«eveloppement dÕune
m«ethode de discrimination des

alpha dans les böeta
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air de m«erou est parti... Merci à vous pour mÕavoir empöech«e de tourn«e en rond !
Onze lignes pour trois ans cÕest peu mais merci encore à vous tous.
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Après avoir cit«e toutes ces personnes que jÕai pu appr«ecier ces trois dernières
ann«ees, il manque les plus patientes, qui mÕaident et me soutiennent depuis
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Introduction

La physique nucl«eaire concerne en France des domaines vari«es mais strat«egiques,
aussi bien en production dÕ«energie quÕen m«edecine, en passant bien söur par les
applications militaires. La maöõtrise des risques engendr«ees parces activit«es et
leurs cons«equences concerne à lÕheure actuelle les 65 millionsde franücais dont
21 milles travailleurs du nucl«eaires expos«es ; elle est donc un enjeu à la fois
«economique, strat«egique et soci«etal. LÕacceptabilit«e de lÕatomeen France, impos«e
au sortir de la guerre pour des raisons «economiques et strat«egiques, passe donc
par une pr«eoccupation permanente envers la maöõtrise des risques li«es aux activit«es
nucl«eaires et la conÞance dans les autorit«es de contröole. Cette conÞance ne peut öetre
instaur«ee que par une politique rigoureuse dÕ«evaluation des risques, faisant «evoluer
en parallèle les moyens de suret«e, de protection, de mesure et dÕanalyse. Ainsi, elle
occupe une place pr«epond«erante dans les missions de radioprotection, aussi bien
en termes de dosim«etrie (estimation de lÕimpact sur la sant«e) quÕen mesure (au
sens de la m«etrologie des rayonnements ionisants). Dans ce contexte, la baisse des
niveaux tol«erables de radioactivit«e artiÞcielle ou naturelle dans lÕenvironnement est
devenue une pr«eoccupation soci«etale, ce qui n«ecessite une am«elioration constante
des moyens dÕanalyses.

Un des enjeux est la mesure des «emetteurs!/" . R«egulièrement, des normes
sont publi«ees, pr«econisant lÕemploi de certaines techniques en accord avec les
activit«es et les «el«ements recherch«es. Ainsi, la mesure des activit«e globale des
«emetteurs ! et " pr«esents dans les eaux non salines est r«ealis«ee par un comptage
après «evaporation de lÕ«echantillon dans une coupelle. G«en«eralement mesur«e par
des compteurs proportionnels, cette technique permet une bonne discrimination
«energ«etique des rayonnements mais pose trois contraintes. Premièrement la mesure
des activit«es est faite en fonction dÕune r«ef«erence, g«en«eralement 90Sr/ 90Y pour les "
et 239Pu pour les ! , cÕest-à-dire que tous les rayonnements" sont compt«es comme
sÕils «etaient issus de la source de r«ef«erence" , de möeme pour les! . Deuxièmement,
les rendements sont au maximum de 50% du fait de la g«eom«etrie, et bien moindre
dans le cas! du fait de ph«enomènes dÕauto-absorption. EnÞn, les" de très faibles
«energies, comme le tritium, ne sont pas d«etectables.

Le sujet de ce travail sÕinscrit dans le cadres des activit«es R&D du Groupe
dÕEtudes Atomiques (GEA), laboratoire expert de la Marine Nationale rattach«e à
lÕEcole des Applications Militaires de lÕEnergie Atomique (EAMEA) `a Cherbourg,
en collaboration avec lÕ«equipe Radioprotection et Mesures Environnementales
(RaMsEs) de lÕInstitut Pluridisciplinaire Hubert Curien (IPHC ) à Strasbourg.
AÞn de trouver une alternative aux contraintes li«ees à la mesure sur coupelles, le
d«epartement GEA et le RaMsEs ont entrepris une «etude portant surla mesure
par scintillation liquide des activit«es !/" -globale dans les eaux. LÕ«etude consiste à
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poursuivre et approfondir les actions pr«ealablement men«ees et sÕarticule autour de
lÕabaissement de la limite de d«etection par la discrimination!/" dans les mesures
par scintillation liquide, ce qui sÕinscrit directement dans laprobl«ematique des
laboratoires cherchant à mesurer de très faibles activit«es sur des eaux pouvant
contenir plusieurs radionucl«eides «emetteurs! ou " .

La scintillation liquide est une technique de mesure!/" permettant lÕobtention
simultan«ee des activit«es des deux rayonnements avec une plage dÕ«energie de d«etec-
tion de quelques keV (Edet < E ! max (3H))à une dizaine de MeV (Edet > E " (218Po)).
Cette importante dynamique pr«esente des avantages par rapport aux mesures
par d«epöot sur coupelle. De plus, cette technique autorise la mesure de lÕactivit«e
! -totale de lÕ«echantillon avec un rendement de d«etection dÕenviron 100%, quelque
soit lÕ«emetteur. Par contre, la scintillation liquide ne permetpas une s«eparation
«energ«etique des deux types de rayonnements : le spectre! apparaöõt à un dixième
de son «energie et est donc möel«e au spectre" . Les limites de d«etection des deux
«el«ements d«ependent donc lÕun de lÕautre : il est n«ecessairede discriminer si possible
les rayonnements. Certains compteurs à scintillation liquide b«en«eÞcient dÕune
capacit«e de discrimination entre les deux «emissions à lÕaide dÕun critère Þx«e par
lÕutilisateur. La norme NF ISO 11704 d«eÞnie le mesurage simultan«e par scintillation
liquide des activit«es ! et " dÕun «echantillon dÕeau mais nÕest pas très explicite
sur les r«eglages du paramètre de discrimination!/" et n«ecessite donc dÕöetre
compl«et«ee. Mais, actuellement mal connue des laboratoires franücais, la m«ethode
dispose dÕun retour dÕexp«erience insu"sant et pr«esente des di"cult«es qui retardent
son application en routine.

Le pr«esent manuscrit est scind«e en cinq chapitres. Le premier passe en revue
les di! «erentes d«ecouvertes fondamentales jalonnant lÕhistoire de lÕhumanit«e dans le
domaine de la radioactivit«e, de la conception philosophique de la matière de D«e-
mocrite à la m«ecanique quantique. Nous pr«esentons ensuite lestrois rayonnements
qui nous int«eresse plus particulièrement ici :! , " et $. Nous aborderons alors leurs
origines ainsi que les di! «erents processus dÕinteractions rayonnement-matière qui
les caract«erisent.

Le second chapitre concerne les m«ethodes de d«etection des rayonnements ! et
" bas«ees sur les semi-conducteurs et les compteurs proportionnels. Puis il d«ecrit
les fondements th«eoriques indispensables permettant dÕappr«ehender la technique
dÕanalyse par scintillation liquide, depuis les interactions entre le rayonnement
incident et le liquide jusquÕà la d«etection du signal par un photomultiplicateur et
les traitements. LÕaccent est mis sur les ph«enomènes de d«esexcitation des mol«ecules
par ßuorescence, phosphorescence et ßuorescence retard«ee directement li«es aux
d«epöots dÕ«energies, di! «erents selon les! ou les" .

Le troisième chapitre est consacr«e à la pr«esentation et à la discussion de r«esul-
tats exp«erimentaux obtenus par analyse de spectres bruts issus decomptages par
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scintillation liquide. Dans ce cas, la discrimination des! et des" nÕest directement
possible que dans la mesure où leurs «energies sont correctements«epar«ees : le spectre
" nÕempiète pas sur le spectre! . Il est alors possible dÕidentiÞer simplement et
syst«ematiquement une fenöetre! et une fenöetre" à partir des spectres en «energie.
Nous pr«esentons une application de ce principe pour la mesure simultan«ee3H/! sur
des frottis analys«es par le Triathler5.

Dans le cas où une lecture directe du spectre ne permet pas de d«eterminer deux
fenöetres ind«ependantes, il reste possible de faire une soustraction du fond (bruit et
" ) et ainsi obtenir les activit«es, soit par une soustraction du fait de la connaissance
du spectre" , soit par interpolation sous le pic ! sÕil est visible. Cette partie montre
ainsi les limites des m«ethodes nÕutilisant que lÕ«energie desrayonnements et donc la
n«ecessit«e de recourir à la discrimination!/" .

Certains systèmes à scintillation liquide intègrent des m«ethodes de s«eparation
bas«ees sur les di! «erences temporelles en! et " , seul ph«enomène physique permettant
une discrimination. Celle-ci est faite par la d«etermination dÕunparamètre seuil,
inh«erent à la m«ethode mise en place dans lÕappareil utilis«e,et chaque impulsion est
class«ee comme «etant" (inf«erieure au seuil) ou! (sup«erieure au seuil).

Le quatrième chapitre expose les di! «erentes m«ethodes qui permettent de
discriminer les di! «erents rayonnements. Le facteur de discrimination optimal est
d«etermin«e à lÕaide de source de r«ef«erence! et " comme «etant celui où les taux
de r«ejection sont minima, cÕest-à-dire celui où il y a le moins dÕinterf«erence dÕun
rayonnement dans lÕautre spectre (coups! dans le spectre" et r«eciproquement).
La valeur du facteur de discrimination d«ependant de lÕactivit«e des rayonnements,
de leur «energie et du milieu, nous d«eterminons le facteur de discrimination optimal
propre à chaque «echantillon, sans lÕaide des r«ef«erences, en r«ealisant pour chacun
plusieurs comptages à di! «erentes valeurs de facteur de discrimination. Nous
pr«esentons ensuite les relations entre la qualit«e de lÕ«echantillon, principalement en
termes de pH, et sa discriminabilit«e.

Le cinquième et dernier chapitre propose une nouvelle approche dela me-
sure en scintillation liquide en utilisant les nouvelles technologies de convertisseur
analogique-num«erique. En e! et, la num«erisation de signaux est d«esormais possible
par des CAN6 su" samment rapide pour les signaux de scintillation liquide, soit
plus de 1 GHz, permettant donc lÕenregistrement de signaux de dur«ee de lÕordre
de la dizaine de nanosecondes. Ceci o! re la possibilit«e de traitements num«eriques,
multi-paramètres voire en plusieurs dimensions.

A lÕaide de deux montages di! «erents, nous «etudions la m«ethode standard
bas«ee sur la d«etermination dÕun critère, puis selon plusieurs simultan«ement. Les
caract«eristiques des rayonnements! permettent de les isoler dans les spectres en
tension et charge, à partir de quoi nous «etudions le gain en terme de limite de

5. Compteur à scintillation liquide simple et portable de Hidex
6. Convertisseur Analogique Num«erique
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d«etection par rapport aux m«ethodes dÕanalyse discriminatoires. Dela möeme faücon,
nous voyons la possibilit«e de d«eÞnir une fenöetre! dans les di! «erents spectres et
les cons«equences pour la discrimination en prenant toutes les analyses en compte.
EnÞn, la num«erisation permet lÕajustement math«ematique des impulsions et nous
d«eterminons les paramètres de deux modèles.



Chapitre 1

Physique des rayonnements

On ne fait jamais attention à ce qui a «et«e fait ; on ne voit que ce qui
reste à faire.

Marie Curie
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6 Chapitre 1. Physique des rayonnements

1.1 Historique

Au IV i ème siècle avant J«esus Christ, D«emocrite1, philosophe mat«erialiste grec,
«enonce d«ejà le principe de lÕatome, du grec!# oµo%, ins«ecable :si tout corps est
divisible à lÕinÞni, de deux choses lÕune : ou il ne restera rien ou il restera quelque
chose. Dans le premier cas la matière nÕaurait quÕune existence virtuelle, dans le
second cas on se pose la question : que reste-t-il ? La r«eponse la plus logique, cÕest
lÕexistence dÕ«el«ements r«eels, indivisibles et ins«ecables appel«es donc atomes. Pour
les atomistes, rien nÕest döu au hasard, les Moires sont à lÕÏuvre detoute chose et
seule la m«ecanique quantique contredira ce d«eterminisme 2500 ansplus tard.

Ce nÕest quÕauXV II i ème siècle que la notion de constituants «el«ementaires du
monde refait surface. La philosophie sÕy int«eresse à nouveau, mais elle reste contro-
vers«ee,car sÕil y avait des atomes dans la nature, cela irait contre les plus grands
principes de la raison dit Leibniz 2 . A partir du XIX i ème siècle, la compr«ehension
du monde se fait plus pr«ecise et les d«ecouvertes sÕenchaöõnent, au b«en«eÞce et au mal-
heur de la soci«et«e. Pierre Curie3 dira, lors du discours quÕil prononce en recevant le
prix Nobel en 1903 (avec son «epouse Marie Curie4 et Henri Becquerel5) : On peut
concevoir encore que dans des mains criminelles le radium puisse devenir très dan-
gereux, et ici on peut se demander si lÕhumanit«e a avantage à connaöõtre lessecrets
de la nature, si elle est möure pour en proÞter ou si cette connaissance ne lui sera
pas nuisible. LÕexemple des d«ecouvertes de Nobel est caract«eristique ; les explosifs
puissants ont permis aux hommes de faire des travaux admirables. Ils sont aussi un
moyen terrible de destruction entre les mains des grands criminels qui entraöõnent
les peuples vers la guerre. Je suis de ceux qui pensent avec Nobel que lÕhumanit«e
tirera plus de bien que de mal des d«ecouvertes nouvelles.

1.1.1 Des rayons X à la radioactivit«e

Cette histoire commence en 1833. Faraday6 «etudie les d«echarges «electriques
dans des gaz sous faible pression. Le gaz est contenu dans une ampoule de verre
avec une «electrode de chaque cöot«e. En appliquant une tension su"sante entre les
deux «electrodes, Faraday observeque la rar«efaction de lÕair favorise puissamment le
ph«enomène dÕincandescence. Il nomme en 1838 ce ph«enomène«electroluminescence.
Après que le ph«enomène ait «et«e reproduit dans des vides de plus en plus pouss«es,
Pl¬ucker7 d«emontre que cÕest le verre en regard de la cathode qui sÕillumine. La
cause est identiÞ«ee en 1869 par Hittorf8 : la cathode est la source de rayonnement,

1. D«emocrite - Abdère vers -460, Abdère vers -357
2. Gottfried Wilhelm Leibniz - Leipzig 1646, Hanovre 1716
3. Pierre Curie - Paris 1859, Paris 1906
4. Marie Curie - Varsovie 1867, Sallanches 1934
5. Henri Antoine Becquerel - Paris 1852, Le Croisic 1908
6. Michael Faraday - Newington 1791, Hampton Court 1867
7. Julius Pl ¬ucker - Elberfeld 1801, Bonn 1868
8. Johann Wilhelm Hittorf - Bonn 1824, M ¬unster 1914
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et le rayonnement est sensible au champ magn«etique. En 1879, Crookes9 obtient
dans une ampoule un vide très pouss«e, de lÕordre de 10! 6 atm, et construit un
tube, qui porte son nom, permettant la production et lÕanalyse des d«echarges dans
des gaz rar«eÞ«es.

CÕest en 1895 que Perrin10 met en exergue la charge n«egative de ce rayonnement
cathodique en envoyant le rayonnement cathodique dans une cage de Faraday.
Cette möeme ann«ee est riche dÕautres d«ecouvertes notables. R¬ontgen11 cherche si
une faible portion des rayons cathodiques nÕest pas capable de sortir dÕun tube de
Crookes. Pour d«etecter la pr«esence de rayons cathodiques en dehors du tube, il le
recouvre de papier noir et place devant un «ecran de platinocyanure debaryum,
«ecran qui devient ßuorescent. . . Cette r«eaction du d«etecteurmontre la pr«esence de
rayons hors du tube, mais sont-ce des rayons cathodiques ? Il nomme ces rayons
X, le möemeX que pour les choses inconnus et en travaux (X-FLR6 ) ; il les «etudie
pendant des semaines aÞn de les caract«eriser. Le 28 d«ecembre 1895, il envoie
aux grands noms de lÕ«epoque un m«emoire dans lequel il expose ses observations
et conclusions. Il y «ecrit ainsi que ces rayons, de nature di! «erente des rayons
cathodiques, ont une certaine parent«e [avec] les rayons lumineux, en ce sens quÕils
pr«esentent certains ph«enomènes communs. En 1897 Joseph Thomson12 d«ecouvre
lÕ«electron, terme invent«e par George Stoney13 en 1894 pour qualiÞer les charges
donnant la saveur chimique des atomes. DÕune maladresse l«egendaire, Thomson
montre cependant en 1891 que les rayons cathodiques ont une masse, en 1895 quÕils
ont une vitesse et en 1897 il mesure le rapport e/m. CÕest la preuve quelÕ«electricit«e
a un support mat«eriel : lÕ«electron. John S. E. Townsend et H. A. Wilson, dans une
chambre à brouillard, trouvent sa charge et sa masse14, il est 1836 fois moins lourd
que lÕatome dÕhydrogène15.

D«esirant v«eriÞer lÕhypothèse de la relation entre rayons X et ßuorescence, Henri
Becquerel choisit le mat«eriau dont lÕintensit«e des e! ets lumineux induits est la
plus forte, les sels dÕurane. CÕest son père, Alexandre Becquerel 16, qui a class«e les
di! «erents «el«ements ßuorescents. Il place dans une feuille de papier noir une plaque
photographique et deux lamelles recouvertes de sulfate double dÕuranyle et de
potassium, et sur lÕune dÕelle il place une pièce en argent. LÕensemble est expos«e au
Soleil puis la plaque photographique est d«evelopp«ee : elle montre la silhouette des
lamelles et lÕombre port«ee de la pièce. Il reproduit cette exp«erience en intercalant
une mince lame de verre entre les sels et la plaque photographique, et le r«esultat
est le möeme, mais moins intense : le sel dÕurane semble «emettreun rayonnement

9. William Crookes - Londres 1832, Londres 1919
10. Jean-Baptiste Perrin - Lille 1870, New York 1942
11. Wilhelm Conrad R ¬ontgen - 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! 19 C et me = 9,109 3826(16).10! 31 kg = 0,510 998 918 (44) MeV/c 2

15. La masse de lÕhydrogène est dÕenvironmH = 938,8 MeV/c 2

16. Alexandre Edmond Becquerel - Paris 1820, Paris 1891
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partiellement arröet«e par la lame de verre. Le 2 mars 1896, Henri Becquerel «ecrit :
les möemes lamelles cristallines [. . . ] maintenues à lÕobscurit«e, produisent encore
les möemes impressions photographiques. Il suppose dans un premier temps que
les sels dÕurane emmagasinent de lÕ«energie quÕils restitueraient lentement, mais
après deux mois puis sept ans de test, il ne constate pas de diminution de lÕ«energie
emmagasin«ee, alors que les plaques s«ejournaient à lÕombre dÕun co! re de plomb.
LÕorigine du rayonnement est donc autre. Il montre dans un premier temps que
le rayonnement est döu à lÕuranium, quelle quÕen soit la forme, et non par les
substances ßuorescent non-uranique.

En 1897, Marie Curie choisit comme sujet de thèse lÕ«etude des rayonnements d«e-
couverts par Henri Becquerel et recherche dÕautres «el«ements susceptibles de produire
le möeme type de rayonnement. A lÕaide dÕun «electromètre à quadrant perfectionn«e
par son mari Pierre Curie, sorte de chambre dÕionisation permettant demesurer des
courants de lÕordre de 10! 11A, elle isole un nouvel «el«ement quÕelle nomme polonium,
en lÕhonneur du pays qui lÕa vu naöõtre, puis un second quÕelle appelle radium (du
latin radius, rayon). Elle montre ainsi que les rayonnements uraniques ne sont pas
propres à lÕuranium, puisquÕexistant dans dÕautres «el«ements, et introduit donc le
terme de radioactivit«e. Elle pr«esente sa thèse en 1903, la möeme ann«ee où elle reücoit,
avec son mari et Henri Becquerel, le prix Nobel de physique. Cependant, lÕinterpr«e-
tation physique de ce rayonnement, ainsi que sa nature, restent unmystère.

1.1.2 De la nature de la radioactivit«e

A lÕaide de champs magn«etiques, Paul Villard17 identiÞe une partie de ces
rayonnements comme «etant de möeme nature que les rayons X, mais plusp«en«etrant.
Friedrich Giesel18 dÕun cöot«e, et Pierre et Marie Curie de lÕautre, montrent quÕune
partie des rayonnementsuraniques se comportent en tout point comme les rayons
cathodiques et sont donc des «electrons. Mais à lÕaide dÕ«ecrans,Henri Becquerel
et Pierre et Marie Curie identiÞent un troisième rayonnement, arröet«e par une
simple feuille de papier. CÕest en 1903 quÕErnest Rutherford19, gröace à un champ
magn«etique beaucoup plus intense, caract«erise ce troisième rayonnement. Celui-ci
est plus di" cilement d«evi«e, et à lÕinverse des «electrons : cÕest un rayonnement
lourd de charge positive. En «etudiant le rapport charge sur masse, il conclut sur
sa nature : le rayonnement! correspond à lÕ«emission dÕun noyau dÕh«elium4He,
ce quÕil conÞrme en 1907. Le rayonnementuranique est donc compos«e de trois
rayonnements : ! (lourd et positif, h«elium), " (l«eger et n«egatif, «electron) et$
(neutre et sans masse, photon). La composition de la radioactivit«e est connue, mais
pas la cause.

Dans un laboratoire de lÕuniversit«e de Montr«eal, Ernest Rutherford 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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Owens20 constatent une variation de lÕintensit«e du rayonnement «emis par du tho-
rium en 1899. Celle-ci est due aux al«eas et hasards de la science : durantune exp«e-
rience, Owens, en entrant dans la salle, ouvre la porte, ce qui cr«ee un courant dÕair
inßuant lÕexp«erience. Pierre et Marie Curie avaient aussi remarqu«e ce ph«enomène en
constatant la radioactivit«e induite dÕobjets ayant s«ejourn«es quelque temps au voi-
sinage de la source. Ernest Rutherford interprète ceci en supposant que le thorium
«emet un gaz, lui aussi radioactif. Il sÕattache alors à comprendre cette «emanation,
quÕil liqu«eÞe et il mesure alors une d«ecroissance exponentielle de lÕactivit«e. Dans le
möeme temps, le thorium duquel il a isol«e le gaz et qui avait perdu de son activit«e, la
regagne en möeme temps que celle du gaz d«ecroöõt. Il mesure que la somme des deux
activit«es est constante. Il «etablit avec Frederik Soddy21 les premières «equations de
d«ecroissance radioactive. Ils «ecrivent en 1903 queles «el«ements radioactifs sont in-
stables et se transforment spontan«ement : leur transformation est accompagn«ee de
la production de rayons expuls«es de lÕatome primitif et de celle dÕun nouveau type
dÕatome radioactif. La notion de Þliation radioactive est donc n«ee. La loi de Soddy-
Rutherford permet de pr«evoir les changements des masses et des num«eros atomiques
dans les transitions radioactives. LÕensemble de ces «equations a «et«e compl«et«e par
Bateman22 en 1910.

1.1.3 La source et le noyau

Aux XIX i ème siècles avant et après J«esus Christ, lÕatome est indivisibleet de
structure inconnue. LÕavènement de lÕatomistique moderne avec la d«ecouverte des
rayons X sonne le glas de lÕins«ecable : il existe d«esormais des ciseaux et en 1897
Joseph Thomson d«ecouvre lÕ«electron. Avec cette d«ecouverte le modèle de lÕatome
doit changer : il est compos«e de charges n«egatives, les «electrons, etdÕune charge
positive, associ«ee à la charge n«egative quÕil contient puisquÕil est neutre et ayant la
quasi-totalit«e de la masse totale. Thomson «etablit un modèle dÕatome, sph«erique,
compos«e dÕunedistribution dÕ«electricit«e positive la plus simple pour les calculs
math«ematiques, cÕest-à-dire, r«epartie dans une sphère où les corpuscules («electrons)
sont distribu«es uniform«ementdans une mer de charges positives, les deux «el«ements
«etant en quantit«es «egales.

Ce modèle «evolue en 1911. Rutherford «etudie la di! usion des particules !
dans lÕair ou à travers de minces parois, en les d«etectant à lÕaidedÕun appareil à
scintillation au sulfure de zinc cr«e«e par Ruben et Regener en 1908 àBerlin. Cet
appareil permet de compter les particules, mais aussi de les situer. Ainsi Hans
Geiger23 montre que les! , collimat«es, sont d«evi«es de quelques centièmes de degr«e
après öetre pass«es par une feuille dÕor de 5µm dÕ«epaisseur. Puis il montre avec Ernest
Marsden24 quÕune particule sur huit mille est d«evi«ee dÕun angle sup«erieur à 90û.

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 modèle pr«ec«edent de Thomson, ces r«esultats sont encontradiction
totale. Rutherford propose alors un modèle dÕatome où les charges positives et
la quasi-totalit«e de la masse sont concentr«ees dans un tout petit volume, quÕil
nomme noyau. La d«eviation des! par le noyau sÕexplique alors par la r«epulsion
coulombienne entre le noyau et lÕ! , quand celui-ci passe à proximit«e. Sinon il
traverse des «electrons et nÕest pas d«evi«e. Rutherford met donc en «equation ce
modèle, bas«e sur une r«epulsion coulombienne dÕune charge positive centrale sur les
! incidents, liant lÕ«energie de lÕ! avec lÕangle de d«eviation. En fonction de la densit«e
du milieu, il pr«evoit alors les probabilit«es de d«eviation, qui sont en accord avec
les exp«eriences. Il met en «evidence aussi quÕun atome est principalement compos«e
de vide. Les möemes exp«eriences de Geiger et Marsden montrent que le nombre de
particules «el«ementaires composant le centre de lÕatome est «egal à la moiti«e de la
masse atomique. Ceci introduit lÕidentit«e du nombre atomique Z et du nombre de
charge, rem«ediant aux irr«egularit«es de la classiÞcation p«eriodique des «el«ements de
Mendele¬õev25, cr«e«ee à partir de 1868 suivant les propri«et«es des atomes.

Soddy montre en 1914 que lÕ«emission! change la nature chimique de lÕ«emetteur,
mais aussi que son nombre de masse «evolue. Dans la classiÞcation de Mendele¬õev,
lÕ«emission! d«ecale lÕatome Þls de deux cases à gauche du père. Il en va de möeme
pour les " ! , avec un d«eplacement dÕune case à droite. Sachant que lÕ! porte
deux charges positives et le" ! une charge n«egative, il devient «evident que ces
rayonnements proviennent dÕun processus nucl«eaire spontan«e.

En 1919, Rutherford d«etecte des particules positives capables de parcourir un
grand trajet dans lÕair, plus que des! . Il interprète ces particules comme «etant le
r«esultat dÕune transmutation, Graal de lÕalchimie, de lÕazote en oxygène, telle que :

14N + ! ! 17O + p (1.1)

Ce nÕest quÕen 1932 que James Chadwick26 prouve lÕexistence du neutron, par-
ticule neutre constituante du noyau comme de lÕ! . Cette d«ecouverte fait suite aux
exp«eriences de bombardement dÕ! sur du b«eryllium, ce qui produit un rayonnement,
suppos«e$, mais susceptible dÕarracher des protons très «energ«etiques aux substances
hydrog«en«ees quÕIrène Joliot-Curie27 et Fr«ed«eric Joliot28 lui font traverser.

9Be + ! ! 12C + n (1.2)

Les constituants de lÕatome sont d«esormais connus («electron, protons et
neutrons), seul le modèle plan«etaire (Rutherford, Perrin) a «evolu«e du fait de ses
incompatibilit«es avec la m«ecanique classique, connues mais «elud«ees par Rutherford.
Elles sont au nombre de deux. Premièrement, en tournant autour du noyau les

25. Dimitri Ivanovich Mendele ¬õev - Tobolsk 1834, Saint Petersbourg 1907
26. James Chadwick - Bollington 1891, Londres 1974
27. Irène Joliot-Curie - Paris 1897, Paris 1956
28. Fr«ed«eric Jean Joliot - Paris 1900, Paris 1958
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«electrons devraient perdre de lÕ«energie (sous forme de rayons X) et Þnir par
sÕ«ecraser sur le noyau. En e! et, suivant lÕ«electrodynamique classique, toute charge
acc«el«er«ee «emet un rayonnement continu suivant la formule de Hertz 29, puisque
lÕ«energie d«ecroit au fur-et-à-mesure de lÕ«emission. Deuxi`emement, les volumes des
atomes devraient öetre di! «erents car toutes les orbitales des «electrons sont possibles
pourvu que la vitesse soit su" sante. Or, la dimension des atomes dÕune möeme
espèce est unique. CÕest en 1913 que Niels Bohr30 «etablit à lÕaide de la première
quantiÞcation de Planck31 et de lÕ«etude de spectres dÕ«emission de lÕhydrogène la
notion dÕorbitale : le passage dÕun «electron dÕune couche à une autre de plus basse
«energie est accompagn«e dÕun rayonnement mono-«energ«etique directement li«e aux
«energies des deux niveaux :E i " E f = h&. Ce rayonnement est «egalement appel«e
rayon X, mais nÕa pas la möeme origine que lÕautre döu au freinage des «electrons
(Bremsstrahlung [LÕAnnunziata 2003]).

Cette quantiÞcation de lÕespace est conÞrm«ee en 1921 par Stern32 et Gerlach33.
CÕest une r«evolution, balayant sur son passage moins de concepts quÕelle nÕouvre de
nouvelles voies. Son acceptation est donc très di" cile, möeme pour Albert Einstein34

qui ne cesse de la critiquer.Celui qui nÕest pas choqu«e par la th«eorie quantique ne lÕa
pas comprise, dit Bohr. En 1927 Dirac introduit la seconde quantiÞcation, à propos
de laquelle (en 1949) Pauli35 dit à Klein 36 : La seconde quantiÞcation, cÕest le p«ech«e
au carr«e.

1.2 Interaction rayonnement-matière

Un rayonnement est un mode de propagation dÕ«energie dans lÕespace. Ceux-ci
nÕ«etant d«etect«es et caract«eris«es quÕà travers leurs interactions avec la matière dans
laquelle ils «evoluent, on classe lÕensemble des rayonnements endeux grandes cat«e-
gories : les rayonnements non-ionisants et les rayonnements ionisants. De la möeme
manière, cette arborescence se d«eveloppe jusquÕaux rayonnements Ç physiqueÈ (! ,
" , $, ...).

Les rayonnements indirectement ionisants (RII)

Electriquement neutres, ils sont susceptibles de transf«erer une importante frac-
tion ou la totalit«e de leur «energie en une seule interaction à des particules charg«ees.
Ce sont ensuite ces particules secondaires qui ionisent le milieu; lÕionisation se fait
donc en deux «etapes. Les neutrons entrent dans cette cat«egorie. On peut consid«erer

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 ¬ottingen 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 ¬orby 1894, Stockholm 1977
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que les rayonnements «electromagn«etiques (X et$) entrent dans cette cat«egorie car
le nombre dÕionisations directe est consid«erablement plus faibleque celles dues aux
particules charg«es. CÕest un point de vu quantitatif car lÕe! et photo«electrique est
une ionisation directe du milieu.

Les rayonnements directement ionisants (RDI)

Constitu«es de particules charg«ees, ils d«elivrent directement à la matière leur
«energie principalement par des interactions coulombiennes sÕexerücant entre elles et
les atomes du milieu. Les transferts dÕ«energie, d«ependant des masses et des charges
des particules en mouvement, sont di! «erents et il y a lieu de distinguer entre parti-
cules charg«ees lourdes (proton, deuton, alpha, ions lourds) et «electrons. Les rayonne-
ments «electromagn«etiques (X et$) entrent dans cette cat«egorie möeme si le nombre
dÕionisations directe est consid«erablement plus faible que celles dues aux particules
charg«es.

Figure 1.1 Ð ClassiÞcation des rayonnements en fonction des e! ets. La valeur
12,4 eV provient de la d«eÞnition dÕun rayonnement ionisant dÕaprès le code de
sant«e publique.

1.2.1 Interaction des photons

Ne poss«edant pas de charge «electrique, les photons g«en«eralement sont class«es en
tant que rayonnement indirectement ionisant car le nombre dÕionisations directes
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est très faible devant celles provoqu«ees par les particules charg«ees («electrons,! ,
...), et si leur «energie est su"sante (> 12,4 eV). En traversant la matière, celui-ci
peut subir plusieurs types dÕinteractions, dont les probabilit«es changent suivant son
«energie.

1.2.1.1 E!et photo«electrique

Cette interaction d«ecrit lÕabsorption complète dÕun photon incident par un «elec-
tron dÕun atome cible. Un «electron isol«e ne pouvant pas interagir de cette faücon,
cÕest tout lÕatome qui participe à cette interaction. LÕ«energie duphoton incident E#

est convertie en «energie de liaisonUl , en «energie cin«etique du photo«electronEe et
en «energie de recul de lÕatome cibleEr (Eq. 1.3). Il y a alors ionisation que si E#

est sup«erieure àUl .

E# = Ul + Ee + Er (1.3)

LÕatome entier participant à lÕinteraction, il y a une variation deUl en fonction
du num«ero atomiqueZ pour les di! «erentes couches atomiques (Fig.1.2). La masse
du noyau «etant au moins 1836 fois sup«erieure à celle de lÕ«electron,lÕ«energie de recul
de lÕatomeEr est donc n«egligeable par rapportà celle emport«ee par le photo«electron.
La direction du photo«electron est li«eeà la direction età lÕ«energie du photon incident.
Plus les «electrons sont li«es à lÕatome, plus ils ont une section e" cace grande dÕöetre
«eject«es lors de lÕinteraction. LÕatome ionis«e a une «energie dÕexcitation «egale à Ul qui
va öetre dispers«ee sous forme de ßuorescence ou par «ejection dÕun«electron Auger. Le
processus photo«electrique est dÕautant plus important que le num«ero atomique Z
est «elev«e et lÕ«energie du photon est faible.

La probabilit«e dÕinteraction dÕun photon avec un atome est donn«ee par la relation
suivante :

' pe = ' th ! 4Z 24
#

2
!

E0

E#

" 7/ 2

(1.4)

avec :
Ð ' th = 8

3(r 2
e = 0,665 b, la section e" cace de Thomson,re = 2,28 fm, le rayon

classique de lÕ«electron ;
Ð ! = 1/137, la constance de structure Þne ;
Ð E# lÕ«energie du photon incident ;
Ð E0 = mec2 = 511 keV, lÕ«energie au repos de lÕ«electron ;
Ð Z le num«ero atomique de lÕatome cible ;

1.2.1.2 E!et Compton

LÕe! et Compton 37 [Compton 1923] consiste en la di! usion in«elastique dÕun pho-
ton sur un «electron dÕun atome. De faücon pratique, cette di! usion est trait«ee comme

37. Arthur Holly Compton - Wooster 1892, Berkeley 1962
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Figure 1.2 Ð Energie dÕionisation de certaines couches atomiques en fonction du
num«ero atomiqueZ [Lederer 1978].

une di! usion «elastique dÕun photon sur un «electron quasi-libre. Cet e! et est pr«e-
dominant pour des photons dÕ«energie entre 30 keV à 20 MeV (Fig.1.4) pour les
mat«eriaux l«egers. Le photon incident ne cède quÕune partie de son «energie à un
des «electrons des couches p«eriph«eriques de lÕatome, ci qui permet de consid«erer que
lÕ«electron avec lequel le photon interagit est libre. On peut alors«ecrire la relation
entre lÕ«energie du photon incidentE#, et lÕ«energie du photon di! us«eE#

" dans lÕangle
) , Te lÕ«energie de lÕ«electron (Eq.1.6) (avec * = E#/m ec2).

E#
" =

E#

1 + *(1 " cos) )
(1.5)

Te = E#
*(1 " cos) )

1 + *(1 " cos) )
(1.6)

La formule de Klein-Nishina38 permet dÕobtenir la section e" cace di! «erentielle
par unit«e dÕangle solide (Eq.1.7) [Klein 1994], en fonction de lÕ«energie du photon
incident E# et de lÕangle) (Fig. 1.3).

d' KN (E#, ) )
d#

=
r 2

e

2

!
1 + cos2 )

(1 + *(1 " cos) ))2 +
*2(1 " cos) )2

(1 + *(1 " cos) ))3

"
(1.7)

LÕ«energie de lÕ«electron est rapidement dissip«ee dans la matière environnante,
mais le photon Compton continue sa course,i.e. il a une probabilit«e importante de
sÕ«echapper. Dans la gamme dÕ«energie où cet e! et est pr«edominant, la distribution

38. Yoshio Nishina - Satosho 1890, Tokyo 1951
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Figure 1.3 Ð Section e"cace di! «erentielle de lÕe! et Compton en fonction de lÕ«energie
du photon incident et de lÕangle de di! usion.

dÕ«energie d«epend de la probabilit«e dÕinteraction avec les «electrons et donc de la
densit«e «electronique du mat«eriau, et donc de son nombre de chargeZ (Eq. 1.8).

' c = 2 (r 2
eZ 2

!
*2 + 2* + 2

2*3 ln(1 + 2 *) +
*3 + 9*2 + 8* + 2

*2(1 + 2*)2

"
(1.8)

On retrouve bien lim
$# 0

= ' th .

1.2.1.3 E!et de cr«eation de paire

Aussi appel«e e! et de mat«erialisation, lÕe! et de cr«eation de paire consiste en la
cr«eation dÕune paire «electron-positron ($ ! e! + e+ ) lorsque le photon interagit dans
le champ coulombien dÕun noyau ou dÕun «electron. Le photon sÕannihile dans cette
cr«eation et son «energie est partag«ee de faücon «equivalente entre les deux particules
(Eq. 1.9).

E# = Ee+ + Ee! (1.9)

Il existe donc une «energie minimale pour cet e! et : deux fois la masse de
lÕ«electron soit, 1022 keV pour une interaction nucl«eaire (r«eaction$$ ! e+ e! ), ou
quatre fois la masse de lÕ«electron, soit 2044 keV pour une interaction «electronique
(r«eaction $e! ! e+ e! e! ). De plus, la conservation de la quantit«e de mouvement
( +pe! = " +pe+ ) permet de montrer que les deux particules produites sont «emises à
180ûlÕune de lÕautre dans le r«ef«erentiel du centre de masse.

Cet e! et nÕest pas possible dans le vide car la conservation de lÕ«energie nepeut
öetre satisfaite en möeme temps que la conservation de lÕimpulsion. CÕest le voisinage
dÕun noyau, celui-ci r«ecup«erant une inÞme partie de lÕ«energie et de lÕimpulsion, qui
permet les conservations. LÕe! et de production de paire sÕaccompagne de lÕ«emission
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de rayonnement : en Þn de parcours, le positron produit sÕannihile avec un «electron
du milieu en deux photons de 511 keV.

La section e"cace de cr«eation de paire' p (Eq. 1.10) montre quÕelle varie en
Z 2 ln(E#), et donc augmente avec le nombre de charge et lÕ«energie du photon, avec
deux formes d«ependant de lÕ«energie suivant que lÕe! et dÕ«ecran est à prendre en
compte ou pas.

' p =

#
!r 2

eZ 2
$

28
9 ln( 2E !

E0
) " 218

27

%
si 2E0 $ E# $ E0

" Z ! 1/ 3

!r 2
eZ 2

&28
9 ln(183.Z ! 1/ 3) " 2

27

'
si E# % E0

" Z ! 1/ 3
(1.10)

1.2.1.4 Autres interactions

Di!usion Thomson

Cette interaction contribue relativement peu au coe" cient dÕatt«enuation total.
Elle concerne les photons de faible «energie qui di! usent sur un «electron assez for-
tement li«e à lÕatome. Ainsi, cÕest lÕatome dans son ensemble qui absorbe le recul et
le transfert dÕ«energie est alors n«egligeable : le photon ne perd pas dÕ«energie, mais
change de direction. CÕest une di! usion «elastique.

Di!usion de Rayleigh

A lÕinstar de la di! usion Thomson, le photon ne perd pas dÕ«energie au cours du
processus, mais subit seulement une d«eviation.

Photoproduction nucl«eaire

Un photon dÕ«energie sup«erieure à 10 MeV peut öetre captur«e par lenoyau et
«emettre ainsi un neutron (r«eaction ($,n)) ou un proton (r«eaction ($,p)). La pro-
babilit«e de ces processus est cependant bien plus faible que celui de cr«eation de
paire.

1.2.1.5 Parcours et att«enuation

De faücon macroscopique, un ßux de photons traversant un mat«eriau suitune loi
dÕabsorption en exponentielle, traduite par un coe" cient dÕabsorption repr«esentant
la quantit«e de photon interagissant par unit«e de longueur travers«ee. Alors, avec$ 0

le ßux de photons incidents et$ (x) le ßux après la travers«ee dÕune «epaisseurx de
mat«eriau, on peut «ecrire$ (x) en fonction dÕun coe" cient dÕatt«enuation lin«eaireµl ,
dÕun coe" cient dÕatt«enuation massiqueµm , ou de la section e" cace totale macro-
scopique%= N.' , avec N le nombre dÕatomes cibles par unit«e de volume :

$ (x) =

(
)

*

$ 0e! µ l x

$ 0e! µm %x

$ 0e! ! x
(1.11)
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Figure 1.4 Ð Pr«edominance des interactions photon-matière en fonction du num«ero
atomique et de lÕ«energie des photons.

EnÞn, les coe"cient dÕatt«enuation lin«eique des mat«eriaux (Eq. 1.11) peuvent
sÕ«ecrire en fonction des lÕ«equation des types dÕinteraction (Eq. 1.12), donc ces coef-
Þcient d«ependent bien des pr«edominances des e! ets li«ees aux «energie (Fig.1.4).

%=
, NA

M
(' pe + ' c + ' p) (1.12)

avec

Ð , la masse volumique ;
Ð NA le nombre dÕAvogadro ;
Ð M la masse molaire du mat«eriau.

1.2.2 Interaction des particules charg«ees

Nous nous int«eressons ici aux particules issues de d«esint«egrations radioactives!
et " . Nous allons donc dans un premier temps «etudier ces deux types de particules
avant dÕen d«etailler les interactions.
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1.2.2.1 Les particules !

Figure 1.5 Ð Double d«eßexion dÕun! par collision avec les noyaux du gaz dans
une chambre à brouillard.

La d«ecroissance! traduit la transformation dÕun noyau A
Z X en un noyau Þls

A! 4
Z ! 2Y avec «emission dÕun noyau dÕh«elium. La Þgure1.5 illustre le trajet dÕun! dans
une chambre à brouillard

A
Z X ! A! 4

Z ! 2Y + ! (1.13)

CÕest une r«eaction qui concerne des noyaux lourds : lÕ«energie de liaison de la
particule ! dans le noyau doit öetre n«egative pour que la r«eaction soit spontan«ee
(Fig. 1.6).

Figure 1.6 Ð Energies de liaison en fonction du nombre de nucl«eons.

Dans une transformation radioactive, masse et «energie sont conserv«ees, de telle
sorte que lÕ«energie lib«er«ee est «equivalente à la perte de masse. La chaleur de la
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r«eaction Q sÕ«ecrit alors :

Q = ( M père " M f ils " M " )c2 (1.14)

Cette «energie est partag«ee entre le noyau Þls et lÕ! . Cependant, ce dernier en
emporte la quasi totalit«e sous forme dÕ«energie cin«etique du fait de la di! «erence des
masses. Dans le cas du226Ra, cette «energie vautQ226 Ra = 4 ,87063(25)MeV . Cinq
«emissions! di! «erentes sont possibles (Fig.1.7), emportant de 98,2% de lÕ«energie
de r«eaction pour lÕ! 0,0, le plus probable, à 85,4% pour le moins probable. Il y a
donc une «energie de recul du noyau Þls, à concurrence de lÕexcitation, qui pour
retourner à lÕ«etat fondamental «emet des$, rayonnement «electromagn«etique signant
une d«esexcitation nucl«eaire.

Le noyau Þls, à lÕinstar dÕun canon envoyant son obus, prend une partiede
lÕ«energie. Celle-ci peut öetre d«eÞnie par lÕ«equation suivante, semblable à celle en
m«ecanique du point :

Erecul =
M "

M f ils
Q" (1.15)

LÕ«energie dÕune transition est alors la somme de lÕ«energie de reculErecul et de
lÕ«energie emport«ee par lÕ! E" . De plus, il existe aussi une «energie minimale de
r«eaction, nÕ«etant possible que siQ" > 0 (Eq. 1.16). En «ecrivant cette r«eaction en
terme dÕ«energie de liaisonB , on trouve :

Q" = B " " B (A, Z ) + B (A " 4, Z " 2) (1.16)

avecB " = 28,3 MeV.
LÕ«equation de Bethe et Weizs¬acker exprime lÕ«energie de liaisonB (A,Z ) en fonc-

tion des num«eros atomique :

B (A,Z ) = avA " asA2/ 3 " ac
Z 2

A1/ 3
" aa

(A " 2Z )2

A
± - (A,Z ) (1.17)

avec - (A,Z ) est lÕ«energie dÕappariement :

- (A,Z ) =

(
)

*

0 pour A impair
" 12/

#
A pour Z pair et A-Z impair

" 12/
#

A pour Z et A-Z impairs
(1.18)

La litt«erature fournit certains des coe" cients a, par exempleav = 15,9 MeV, as =
18,0 MeV, ac = 0,7 MeV d«etermin«e par Green.

On peut calculer les conditions pourQ" > 0 avec un noyau sym«etrique (A = 2Z).
Ceci permet donc de montrer que A doit öetre sup«erieur à 100 pour que dÕun point
de vue «energ«etique une particule! puisse exister. En tenant compte de la ligne de
stabilit«e des noyaux,

Z =
A

2 + 0,015A2/ 3
(1.19)
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Figure 1.7 Ð Sch«ema de d«ecroissance du226Ra [CEA 1999].
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on montre que le nombre de masse doit öetre sup«erieur à 120, ainsi que nous lÕavons
vu pr«ec«edemment (Fig.1.6).

Les mesures exp«erimentales montrent que la p«eriode radioactivedes «emetteurs
! est comprise entre 10! 7 s et 108 ans, avec une «energie de lÕ! «emis de 1,8 MeV à
9,68 MeV. A partir de di ! «erents «emetteurs naturels (U, Th, Ra, Ac), une relation a
«et«e «etablie entre le parcours de la particule! dans lÕair et la p«eriode de lÕ«emetteur :
ln . " = c1+ c2 ln R" . La loi dÕ«echelle permet de connaitre le parcours dÕun! dans un
mat«eriau en connaissant son parcours dans lÕair (R" (cm) = 0,32 E3/ 2 (MeV)). On
en d«eduit une relation entre lÕ«energie de la particule «emise et la p«eriode radioactive
de lÕ«el«ement «emetteur (Fig.1.8), de la forme ln. " = c3 + c4 ln E" .

Figure 1.8 Ð Relation entre lÕ«energie de la particule! «emise avec la p«eriode de
lÕ«emetteur.

Cependant, di! «erentes exp«eriences ont montr«ees que des! de 8,57 MeV sont
di! us«es «elastiquement par des noyaux dÕuranium, ce qui montre que le potentiel
coulombien sÕapproche jusquÕà 33 fm du centre du noyau, avec une hauteur de
lÕordre de 25 MeV. Or, un! a une «energie de quelques MeV39, et donc le noyau
devrait avoir un rayon de lÕordre de 66 fm pour que lÕ! puisse öetre «eject«e. La
th«eorie classique, en contradiction avec les exp«eriences, ne permet pas dÕexpliquer
correctement les interactions nucl«eaires (Fig.1.9). Depuis 1913 une autre m«ecanique
existe, et elle permet la description de lÕinÞniment petit.

De faücon classique, une particule! lib«er«ee sans «energie cin«etique subira de la
part du noyau une r«epulsion coulombienne, et donc son «energie cin«etique doit öetre

39. 238 U, E (! 0,0) = 4,2697 (7) MeV [ CEA 1999]
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Figure 1.9 Ð Sch«ema de la barrière de potentiel [Evans 1961]. Les 8,57 MeV cor-
respondent à lÕ«energie de la particule historiquement bombard«ee sur le noyau qui
ne lÕatteint pas, et les 4,27 Mev correspondent à lÕ«energie de lÕ! «emis par lÕatome
bombard«e.

«egale à celle du potentiel «electrostatique 2Ze2/ (4(* 0r ), avec r le rayon nucl«eaire
classique. Nous avons vu quÕune description classique ne su"t pas àexpliquer
entièrement la d«esint«egration! . En 1928, Gamow40 propose dÕutiliser la m«ecanique
ondulatoire dont la formulation est tout juste achev«ee pour d«ecrire le ph«enomène
dÕ«emission! , et interprète ainsi lÕ! comme une particule pr«eexistante au sein du
noyau, franchissant la barrière coulombienne par e! et tunnel.

Il nous faut donc utiliser lÕ«equation de Schr¬odinger41, qui dans le cas dÕun pro-
blèmeà deux corps peut se ramener à un problèmeà un corps dansle r«ef«erentiel du
centre de masse, par analogie à la m«ecanique classique, d«ependantedÕun potentiel
radial U(r), avec µ la masse r«eduite et r variant de 0 à +& .

+
"

! 2

2µ
(

d2

dr2 +
2
r

d
dr

) + U(r ) " Q"

,
&(r ) = 0 (1.20)

La r«esolution de cette «equation dans le cas dÕun puits de potentiel carr«e donne
trois solutions & i (r ), une par zone pour solution une onde incidente, une onde
r«eß«echie et une onde transmise. Il y a donc une probabilit«e non nulle quÕune particule
franchisse une barrière de potentiel.

(
)

*

&1 = A
r eik 1 r + B

r e! ik 1 r

&2 = C
r ek2 r + D

r e! k2 r

&3 = F
r eik 3 r

(1.21)

40. George Anthony Gamow - Odessa 1904, Boulder 1968
41. Erwin Schr¬odinger - Vienne 1887, Vienne 1961
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en d«eÞnissant (
)

*

k1 = k3 =
-

2µ
! 2 Q"

k2 =
-

2µ
! 2 (Hb " Q" )

(1.22)

avec
Ð µ la masse r«eduite ;
Ð Hb la hauteur de la barrière.
La continuit«e aux limites permet de d«eterminer les di! «erents coe" cients, sachant

que ce qui aurait döu öetre le dernier membre de&3 (correspondant à e! ik 3 r ) est
«elimin«e dÕo" ce car non convergent enr ! & . La probabilit«e de transmission à
travers la barrière sÕ«ecrit donc :

T =
|F |2

|A|2
= e! G (1.23)

avec G = 2a
h

.
2µ(Hb " Q" ) le facteur de Gamow et a (' 1/k 2) lÕ«epaisseur de la

barrière.

Dans le cas dÕune barrière plus complexe, comme de type coulombien,on peut
faire lÕapproximation dÕune succession de barrière rectangulaire.La m«ethode la m«e-
thode Wentzel-Kramers-Brillouin (WKB) [ Evans 1961] permet de r«esoudre lÕ«equa-
tion de Schr¬odinger et dÕen extraire un coe" cient de transmission de la forme
T ( e! G.

La constante de d«esint«egration! du noyau père peut sÕ«ecrire comme le produit
de trois termes. = PF .PC .PT , telle que :

Ð PF : la probabilit«e de pr«eformation de ! dans le noyau parent (PF = 1) ;
Ð PC : la fr«equence à laquelle lÕ! heurte la barrière (PC = v

2R ), avec v sa vitesse
et R le rayon du noyau ;

Ð PT : la probabilit«e de transmission (PT = e! G).
On a alors. " = v

2R e! G = . 0e! G, avec. 0 la constante de d«esint«egration r«eduite,
de lÕordre de 10! 22 s! 1.

1.2.2.2 Les particules "

La radioactivit«e " cache deux aspects, lÕ«electron (Fig.1.10) de charge n«egative
e! , et le positron de charge oppos«eee+ . Ce type de r«eaction est particulier car
les mesures des «energies des" montrent quÕelles se distribuent de faücon continue,
entre 0 et une valeur maximale. Confront«e à la continuit«e du spectre en «energie
des d«esint«egrations" , Wolfgang Pauli Ç invente È une nouvelle particule. Celle-ci
fait que la r«eaction se fait à trois corps qui se partagent lÕ«energie de la r«eaction :
le noyau Þls, le" «emis et un troisième qui permet dÕexpliquer la continuit«e du
spectre en «energie. Ce dernier est lÕanti-partenaire correspondant au lepton «emis de
faücon à assurer la conservation du nombre leptonique dans la r«eactionet de charge
nulle par conservation de la charge. Son nom, donn«e par Enrico Fermi42 en 1933 en

42. Enrico Fermi - Rome 1901, Chicago 1954
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lÕincorporant à la th«eorie de lÕinteraction faible : le neutrino (petit neutre). Pauli
diraà ce sujet avoir [...] fait une chose terrible : jÕai postul«e une particule qui ne peut
öetre d«etect«ee. Il nÕa dÕailleurs «et«e vu pour la première fois quÕen 1956 par Reines et
Cowan à Savannah River auprès dÕun r«eacteur nucl«eaire, en r«ealisant une r«eaction
" inverse.

Figure 1.10 Ð Photographie dÕune chambreà brouillard dans laquelle le trajet dÕun
" est visible, courb«e par un champ magn«etique externe.

La d«ecroissance" ! est la transformation dÕun neutron (instable) en un proton
avec «emission dÕun «electron et dÕun antineutrino «electronique. Elle est valable pour
le neutron isol«e qui est instable (#1/ 2 = 886,8 s), et pour certains noyaux.

n ! p + e! + &e
A
Z X ! A

Z +1 Y + e! + &e
(1.24)

La d«ecroissance" + quant à elle est le sym«etrique de celle" ! . Elle transforme
un proton du noyau en un neutron avec «emission dÕun positron et dÕun neutrino
«electronique, exclusivement au sein dÕun noyau, le proton «etantstable.

A
Z X ! A

Z ! 1Y + e+ + &e (1.25)

Le neutrino est un lepton neutre, associ«e à chaque lepton charg«e(e et &e, µ et
&µ , # et &&). Ces particules «el«ementaires ne subissent pas lÕinteractionforte qui
assure la coh«esion du noyau. De nombreuses questions se posent encore sur cette
particule «el«ementaire quant à sa masse (de combien très faible?) et son moment
magn«etique (en a-t-il un ?) (Tab. 1.1).

A la di ! «erence de la r«eaction" ! , il y a «emission de deux photons de 511 keV
chacun du fait de la d«esint«egration dÕun positronium form«e en Þn deparcours du
positron dans la matière.

Un rayonnement " ne peut exister que si lÕ«energie disponible est su" sante, cÕest-
à-dire si le noyau père A

Z X, a une masse sup«erieure à celle du noyau Þls A
Z ± 1Y et de

lÕ«electron.
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Neutrino Masse Moment section e"cace par
(eV) magn«etique (MeV/T) nucl«eon à 1 GeV (b)

&e < 2 < 5,8.10! 20

&µ < 190.103 < 4,3.10! 20 10! 14

&& < 18,2.106 < 3,1.10! 27

Table 1.1 Ð Masse, moment magn«etique et section e"cace des neutri-
nos [Beringer 2012].

On considère la masse du neutrino comme nulle. La r«eaction nÕ«etant possible
que pour Q! > 0, le neutron libre est «emetteur" ! (Q! = 0,78 MeV), tandis que
le proton libre est stable (Q! < 0). Le processus «el«ementaire de la r«eaction" +

(Eq. 1.25) nÕest possible que pour des noyaux satisfaisant lÕ«equationQ! > 0. Cette
radioactivit«e " nÕest donc limit«ee ni en A, ni en Z, mais dans la proportion du
nombre de charge par rapport au nombre de masse.

En n«egligeant la di! «erence dÕ«energie de liaison des atomesA
Z X et

A
Z ! 1Y [Valentin 1995], on peut «ecrire en terme de bilan de masse atomique les «equa-
tions :

Q! ! = ( M (A,Z ) " M (A,Z + 1)) c2 (1.26)

Q! + = ( M (A,Z ) " M (A,Z " 1) " 2me)c2 (1.27)

On n«eglige ici aussi les r«earrangements du cortège «electronique car une «emission
" forme un ion. Cependant, lÕatome redevient neutre en un temps très court, de
lÕordre de 10! 12 s [Valentin 1995]. On a aussi une certaine «energie de recul du
noyau Þls, ainsi quÕune excitation, qui pour retourner à lÕ«etat fondamental «emet des
$, rayonnement «electromagn«etique signant une d«esexcitation nucl«eaire.

Une transition " ne va pas toujours vers le niveau fondamental du noyau Þls,
ici à 98% vers le troisième niveau excit«e du60Ni pour la d«esint«egration du 60Co
(Fig. 1.11).

Par rapport à des transitions ! , les transitions " sont lentes [Valentin 1995],
cÕest-à-dire que dans des situations comparables (en intensit«e moyenn«ee dans
le volume de d«esint«egration), lÕinteraction faible a une intensit«e beaucoup plus
faible que lÕinteraction «electromagn«etique, dÕoù son nom ; si faible que le modèle
de Fermi, qui pourtant rend correctement compte des p«eriodes radioactives, est
bas«e sur une interaction ponctuelle. Ce nÕest que près de trente ans plus tard
que S. L. Glashow43 propose un modèle uniÞant les th«eories «electromagn«etique
et faible, sous le nom dÕinteraction «electrofaible. Les transitions" sont depuis

43. Seldon Lee Glashow - New York 1932
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Figure 1.11 Ð Sch«ema de d«ecroissance du60Co [CEA 1999].
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vues comme un changement de saveur dÕun quark dÕun nucl«eon du noyau(Fig. 1.12).

Figure 1.12 Ð La d«esint«egration" ! est le r«esultat de la transformation dÕun neutron
(udd) du noyau en un proton (uud) en passant par le bosonW ! . La d«esint«egration
" + est le r«esultat de la transformation dÕun proton (uud) du noyau en un neutron
(udd) en passant par le bosonW + .

La forme du spectre" est, on lÕa vu, continue sur une plus ou moins grande plage
dÕ«energie. Cependant, la r«epartition dans toute cette plage nÕestpas «equiprobable.

Nous savons que lors dÕune transition" , lÕ«energie de la r«eaction est partag«ee
entre les deux leptons produits et le recul du noyau Þls. Or, à lÕinstar des tran-
sitions ! où plusieurs voies de passage sont possible, chacune ayant une certaine
probabilit«e, les transitions " aussi ont plusieurs voies. Cependant, autant dans un
spectre ! dÕune source on observerait plusieurs raies, dans un spectre" cÕest la
forme du spectre qui «evolue.

La d«esint«egration " est une interaction entre le noyau et le champ de la paire
(" ! , &e) ou (" + , &e). Le passage de lÕ«etat initial (|i> ) à lÕ«etat Þnal (|f> ) a pour
constante de d«esint«egration :

. =
2(
!

|H if |2, (E ) (1.28)

avec

, (E ) =
dN! dN '

dE
(1.29)

le nombre dÕ«etats quantiques du système Þnal par unit«e dÕ«energie cin«etique totale
lib«er«ee lors de la transition, etH if lÕ«el«ement de matrice de la transition, tel que

H if =
N/

j =1

0 0

&

0
&$

f ( +r1, ..., +rN )&$
! ( +r j )&$

' ( +r j )GF & i ( +r1, ..., +rN )d# (1.30)
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avec :
Ð & i : fonction dÕonde du noyau père ;
Ð & f : fonction dÕonde du noyau Þls ;
Ð & ! : fonction dÕonde de la particule" «emise ;
Ð & ' : fonction dÕonde du neutrino «emis ;
Ð GF : constante de Fermi (intensit«e de lÕinteraction faible)44

En n«egligeant le spin des leptons, on a :

& ! = 1%
V

ei (k" (r

& ' = 1%
V

ei (k# (r
(1.31)

avec V le volume de normalisation et +k = +p/! . En faisant lÕapproximation des
longueurs dÕonde qui à 1 MeV sont très sup«erieures aux dimensions nucl«eaires,
i.e. ( +k! + +k' ).+r ) 1, on obtient &$

! (+r )&$
' (+r ) ( 1/V . LÕ«el«ement de matrice de la

transition peut alors se simpliÞer enH if = GF M if /V , avec M if le recouvrement
des fonctions dÕonde de lÕ«etat Þnal et initial du noyau.

Dans un second temps, il faut prendre en compte les interactions coulombiennes
entre le " et le noyau. On introduit dans lÕ«equation un facteur coulombien, aussi
appel«e facteur de Fermi (Fig.1.13), et lÕ«el«ement de matrice de la transition sÕ«ecrit
alors |H "

if |2 = |H if |2F (Z, E ), avec F le facteur de Fermi :

F (Z, E ) =
2(/

1 " e! 2)*

#
/ ! ! = Ze2

4)$ 0hv

/ ! + = " Ze2

4)$ 0hv

(1.32)

Nous allons maintenant calculer la densit«e dÕ«energie. Pour cela, nousallons
consid«erer un volume V, cubique de cöot«e L. Les fonctions dÕondes sÕ«ecrivent alors
0 = A sin(kxx) sin(kyy) sin(kzz). Les conditions aux limites imposent kL = n( ,
alors lÕimpulsion est de la formep2 = ( k2

x + k2
y + k2

z )! 2, avec n le nombre dÕ«etat
dÕimpulsion du lepton à une valeur associ«ee dep, tel que nmax = pL/ ( ! . Le nombre
Nn dÕ«etats dÕimpulsion inf«erieurs àp est :

Nn =
1
8

4
3

( (
pL
( !

)3 =
V p3

6( 2! 3 (1.33)

En di! «erentiant Nn le nombre dÕ«etats dÕimpulsion inf«erieurp, nous obtenons le
nombre dÕ«etat dÕimpulsion compris entrep et p + dp :

dNn =
V p2

2( 2! 3 dp (1.34)

Cette relation est aussi valable pour les neutrinos, avec une impulsion q. La forme
du spectre dÕimpulsion des «electrons correspond à la probabilit«e partielle pour cet
«electron dÕavoir une impulsion entrep et p + dp, avec un changement de variable

44. GF : Constante de Fermi (intensit«e de lÕinteraction faible) (GF / (! c)3 = 1,166 37(1).10! 5

GeV.V ! 2)
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Figure 1.13 Ð Fonctions de Fermi pour di! «erents noyau en fonction de lÕ«energie
cin«etique du " . Les transitions " ! ont un facteur sup«erieur à 1, tandis quÕil est
inf«erieur à 1 pour les transition " + .
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E ! + E ' = E ! max . La probabilit«e totale dans [p! , p! + dp! ], en faisant lÕapproximation
dÕune masse de neutrino nulle, est :

P(p! )dp! = . edN =
G2

F |M if |2

2( 3! 7c3 p2
! F (ZY , E ! )(E ! max " E ! )2dp! (1.35)

Le spectre " est principalement d«etermin«e par (E ! max " E ! )2, soit une forme
parabolique.

De plus, H if (Eq. 1.28) contient deux op«erateurs, un scalaire et un pseudovec-
teur permettant de d«ecrire aux di! «erents ordres la r«eaction. Le premier correspond
aux transitions de Fermi, sans changement de spin au premier ordre, etle second
permet un changement de spin au premier ordre, ce sont les transitions type Gamow-
Teller 45. On d«eÞnit alors plusieurs types de transition en fonction des valeurs des
nombres quantiques orbital l , de spin s et par la parit«e ( .

( i = ( f (" 1)l ",#

+I i = +I f + +l !,' + +s!,'
(1.36)

Fermi Gamow-Teller
Transition *+ **

l s ( l+s l s ( l+s
Permise 0 0 ( i = ( f 0 0 1 ( i = ( f 1
Interdite 1 ier ordre 1 0 ( i = " ( f 1 1 1 ( i = " ( f 2
Interdite 2 i ème ordre 2 0 ( i = ( f 2 2 1 ( i = ( f 3
Interdite 3 i ème ordre 3 0 ( i = " ( f 3 3 1 ( i = " ( f 4
Interdite 4 i ème ordre 4 0 ( i = ( f 4 4 1 ( i = ( f 5
Interdite 5 i ème ordre 5 0 ( i = " ( f 5 5 1 ( i = " ( f 6

Table 1.2 Ð ClassiÞcation des transitions" .

Pour s nul, les spins de lÕ«electron et de lÕantineutron sont anti-parallèles : la
transition est permise. Dans le cas où les spins sont parallèles, les transitions sont
dites interdites (Tab. 1.2). On peut distinguer au sein des transitions permises les
transitions super-permises comme14O ! 14N + " + + & et les permises comme
35Se! 35Cl + " ! + ø&. Ces transitions super-permises concernent celles qui ont lieu
entre deux «etat du möeme triplet dÕisospin.

1.2.2.3 Transferts dÕ«energie

Lors de leur passage dans la matière les particules charg«ees perdentleur «energie
par des collisions «elastiques et in«elastiques avec les «electrons et les noyaux du
milieu. La perte dÕ«energie totale le long dÕun parcours est donc la somme des

45. Edward Teller - Budapest 1903, Stanford 2003
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pouvoirs dÕarröets «electronique et nucl«eaire, illustr«ee par le Þgure pour les! dans lÕair.

LÕinteraction avec le milieu se compose dÕun très grand nombre de choc et dÕau-
tant de changement de direction, chacun avec un petit transfert dÕ«energie. Les in-
teractions des particules lourdes charg«ees sont principalement de quatre sortes :

1. Di!usion «elastique sur un noyau . La particule incidente est d«evi«ee tout
en conservant son «energie : il nÕy a ni «emission de rayonnement, niexcitation ;

2. Di!usion in«elastique sur un noyau . La particule est d«evi«ee et peut rayon-
ner (Bremsstrahlung) et exciter le noyau ;

3. Di!usion «elastique sur un «electron . A lÕinstar de la di! usion sur un noyau,
la particule est simplement d«evi«ee. Par contre cette r«eactionnÕest possible quÕà
faible «energie ($ 100 keV) ;

4. Di!usion in«elastique sur un «electron . Ph«enomène le plus probable, il est
fonction de lÕ«energie incidente et engendre soit une excitation, soit une ioni-
sation du milieu. Des particules secondaires peuvent öetre cr«e«ees, qui peuvent
ioniser à leur tour la matière («electron - ).

Chaque mat«eriau vis-à-vis dÕune particule charg«ee est caract«eris«e par son pouvoir
dÕarröet total. Dans la gamme dÕ«energie qui nous int«eresse (< 10 MeV), celui-ci est
donn«e par les formules de Bethe et Bloch :

Ð particules charg«ees lourdes (protons,! , muons, ...) :
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Ð particules l«egères («electrons, positrons) :
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avec :
Ð $ le facteur de Lorentz ($ = 1 /

.
1 " " 2) ;

Ð " est la vitesse relative (" = v/c ) ;
Ð I le potentiel dÕionisation du mat«eriau (eV), approch«e par I = 10.Z (Bloch)

ou bien :

I =
1

(12 + 7/Z )Z Z $ 12
(9,76 + 58,8.Z ! 1,19)Z Z %13

(1.39)

Ð T C des termes correctifs suppl«ementaires.
La perte dÕ«energie le long du parcoursdx dans un mat«eriau constitu«e deN

composants dans une proportionmi , est donn«e par la loi de Bragg (Eq.1.40).
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La perte dÕ«energie est fonction de la distance de p«en«etration dÕune particule
dans la matière. Comme la particule perd une fraction de son «energièa chaque
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choc, en moyenne à chaque libre parcours moyen, la particule ne perd pas la möeme
quantit«e dÕ«energie à chaque fois : elle est beaucoup plus ionisante vers la Þn de sa
trajectoire (Pic de Bragg). Cette propri«et«e est utilis«ee dans le domaine m«edical où
cette capacit«e des particules charg«ees à d«eposer la quasi-totalit«e de leur «energie en
Þn de parcours permet une irradiation contröol«ee dÕune tumeur tout en «epargnant
au maximum les cellules saines avoisinantes.

Les ! dans la matière

Un ! est doublement charg«e, et possède quatre unit«es de masse atomique. Cela
permet des ionisations dans les milieux travers«es, solides, liquides ou gazeux, par la
formation de paires dÕions dues à lÕinteraction coulombienne ou aux collisions. Les
interactions des! dans la matière sont principalement de trois sortes, illustr«eespar
la Þgure1.14.

Figure 1.14 Ð Interaction des! avec un atome.

A partir de lÕ«equation de Bethe et Bloch nous pouvons avoir le pouvoir dÕarröet
total dÕun mat«eriau pour les! . Les termes correctifs ne sont pas d«etaill«es ici, mais
ils sont impl«ement«es dans le logiciel ASTAR46 du NIST 47, qui permet de calculer
les pouvoirs dÕarröet des! dans divers mat«eriaux.

Le pouvoir dÕarröet total dÕun mat«eriau pour les! est g«en«eralement très fort (Fig.
1.15), et leur trajet est donc très court. Le modèle de Mozunder et Magee (Fig. 1.16)
d«ecrit la faücon dont lÕ«energie de lÕ! y est d«epos«ee dans la matière [Mozunder 1966].
Ils ont identiÞ«e trois cas de Þgure, d«ependant de lÕ«energie d«epos«ee :

Ð La short track : cÕest en approximation un cylindre de 5 nm de rayon et 50
µm de long, où lÕ«energie d«epos«ee par lÕ! est sup«erieure à 0,5 keV. Celle-ci met
en mouvement des «electrons, s«epar«es en deux cat«egories

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 Ð Pouvoir dÕarröet total du toluène pour les! par le logiciel
ASTAR [ Berger 2005].
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Ð LÕessaim : cÕest une zone dans laquelle les «electron (e!
+ ) ont des «energies suf-

Þsantes pour ioniser, et lÕ«energie d«epos«ee est entre 0,1 et 0,5 keV.
Ð Les grappes : ce sont des zones «eparses, encore plus «eloign«ees de lashort track,

où les «electrons sont non-ionisants et lÕ«energie d«epos«ee est inf«erieureà 0,1 keV

Figure 1.16 Ð D«epöots dÕ«energie des! dans la matière selon le modèle de Mozunder
et Magee [Mozunder 1966].

Les " dans la matière

Un «electron peut interagir avec la matière principalement de trois faücons di! «e-
rentes suivant son «energie, d«ecrites par la Þgure1.17.

Figure 1.17 Ð Interactions possibles des" avec un atome.
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Le ralentissement des «electrons par ionisation est d«ecrit par lÕexpression de
Bethe. Dans le cas dÕun choc «electron-«electron, le transfert maximal dÕ«energie est
Tmax = E = 1

2mv2.
Un «electron cède peu dÕ«energie le long de son trajet (Fig.1.18) et son parcours

peut öetre assez long. Le logiciel ESTAR48 du NIST intègre lÕensemble des corrections
à basse et haute «energie. Il permet de voir que jusquÕà quelques m«ega«electronvolts,
la perte dÕ«energie est proportionnelle à 1/E, la valeur minimale correspondant au
point où les «electrons deviennent relativistes. La remont«ee suivante correspond aux
rayonnements de freinage.

Figure 1.18 Ð Pouvoir dÕarröet total du toluène 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 int«eresser dans ce chapitre aux di! «erents systèmes de d«etection
permettant une mesure de lÕactivit«e!/" simultan«ee. Le principe de la d«etection des
rayonnements ionisants est bas«e sur leur interaction avec la mati`ere1 constituant le
d«etecteur, et on peut distinguer deux grandes classes de d«etecteurs :

Ð les systèmes de d«etectionÇvisuel È, pour lesquels une interaction conduit di-
rectement à la cr«eation de traces individuelles observables parperte dÕ«energie
et par changement local de lÕorganisation structurelle du mat«eriau ;

Ð les systèmes de d«etection «electroniques exploitant les ionisations ou excita-
tions induites dans la matière lors de lÕinteraction du passage de la particule,
permettant lÕanalyse «electronique de lÕ«energie des rayonnements.

Seuls les systèmes de d«etection «electroniques seront d«etaill«es ici, systèmes com-
pos«es de trois familles : gaz, semi-conducteur et scintillateur. Les deux premières
familles seront d«etaill«ees dans une première section, puis nous allons particulière-
ment d«evelopper la scintillation liquide.

2.1 Systèmes de d«etection !/" à gaz et par semi-
conducteur

2.1.1 Les d«etecteurs gazeux

Beaucoup de d«etecteurs en physique nucl«eaire sont bas«es sur lÕutilisation dÕun
champ «electrique permettant le comptage des «electrons et ions form«es par le
passage dÕune radiation dans le d«etecteur. CÕest sur ce principe que fonctionne une
chambre dÕionisation. Ce type de d«etecteur peut öetre vu comme uncondensateur
rempli dÕun gaz inerte dans lequel le passage dÕune radiation cr«e«e une d«echarge,
donc un courant entre lÕanode et la cathode.

Selon ce point de vue, on peut calculer lÕimp«edance et la capacit«e de ce conden-
sateur. En prenant des dimensions standard (10, 10, 1 cm), on trouve une capacit«e
de 9 pF (Eq. 2.1) avec un isolant gazeux (*air = 1). Dans lÕair, lÕ«energie dÕionisation
est dÕenviron 30 eV, donc un rayonnement de 1 MeV produira de lÕordrede 3.104

«electrons et ions. La tension à ses bornes est alors de lÕordre de 5 mV(Eq. 2.1).

C = *air
A
d U = qe

N ions
C (2.1)

La tension mesur«ee est donc proportionnelle au nombre dÕions form«es,directe-
ment li«e au rayonnement incident et ind«ependant de la tension aux bornes. Cette
dernière d«etermine la vitesse de d«eplacement des charges, et doit donc öetre su" sam-
ment «elev«ee pour avoir un d«eplacement rapide par rapport à lÕactivit«e de lÕ«echan-
tillon à mesurer, mais pas trop «elev«ee pour que les charges g«en«er«ees nÕionisent pas
elles aussi le milieu en une avalanche de Townsend. Ainsi dans un d«etecteur ga-
zeux on identiÞe trois grandes plages de d«etection plus celles transitoires (Fig. 2.1),
donnant lieu à trois types de d«etecteurs suivant la tension appliqu«ee.

1. Cf. chapitre 1 - Interaction rayonnements-matière
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Figure 2.1 Ð Di! «erentes utilisations dÕun compteur à gaz en fonction de la tension
appliqu«ee.

2.1.1.1 Chambre dÕionisation

Avec un champ de faible intensit«e (Fig. 2.1, I), quelques paires dÕions ont la
possibilit«e de se recombiner, mais cette r«egion nÕest pas utilis«ee pour la d«etection.
Plus la tension augmente plus la production dÕions et dÕ«electronsest collect«ee aux
«electrodes. La force du champ devient telle que les ions et les «electrons ne peuvent
plus se recombiner et une zone de saturation est atteinte (Fig.2.1, II) : tout
ce qui peut öetre collect«e lÕest. La quantit«e de charges collect«ee est alors directe-
ment reli«ee aux ionisations dues au passage dÕun rayonnement, et donc `a son «energie.

Ainsi une chambre dÕionisation permet de connaöõtre lÕ«energie d«epos«ee et lÕin-
formation sur lÕ«energie du rayonnement incident peut öetre connue. Ainsi, un ! va
c«eder toute son «energie dans le gaz, ce qui produit un signal fort, au contraire dÕun
" ou dÕun$ dont la perte dÕ«energie (par ionisation) est beaucoup plus faible. Une
chambre dÕionisation peut fonctionner en plusieurs modes.

Mode courant

Ce mode de comptage permet dÕavoir un d«etecteur portable et compact pour
la surveillance des rayonnements. Le gaz, souvent de lÕair, est contenu dans une
enceinte m«etallique ou plastique, et la mesure est faite par un simple ampèremètre
sur batterie.
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Mode int«egration de charge

Dans ce mode la chambre est pr«e-ionis«ee, et la perte de charge durant une
exposition est mesur«ee après, donnant une information sur la dose reücue lors de
lÕexposition. Ce type de chambre peut öetre très compacte, et desdispositifs (Þbre
de quartz par exemple) permettent une lecture directe de lÕinformation de dose.

Mode impulsion

Dans ce mode, une s«eparation entre les di! «erents «evènements! , " ou $ devient
possible, ceux-ci cr«eant des impulsions di! «erenciables. Les impulsions en sortie de
ce système sont assez faibles, de lÕordre de la dizaine de microVolts, et donc des
systèmes dÕampliÞcation sont n«ecessaires.

2.1.1.2 Compteur proportionnel

Si la tension augmente encore (Fig.2.1, III), lÕ«energie des ions et «electrons
g«en«er«es par le passage du rayonnement est su" sante pour g«en«erer pendant
leurs migrations acc«el«er«ees vers les «electrodes, des ionisations secondaires en une
avalanche de Townsend. La quantit«e de charges collect«ee reste proportionnelle à
lÕ«energie du rayonnement incident, et la discrimination restepossible entre les
di! «erents rayonnements. Quand la tension augmente encore, des non-lin«earit«es
apparaissent (Fig. 2.1, IV), ce qui marque la Þn de la plage de tension pour le
compteur proportionnel.

Les compteurs proportionnels sont scell«es, et la source est en dehors, «emettant
à travers une fenöetre aussi Þne que possible (en mica par exemple). De cette faücon,
le rendement th«eorique ne peut exc«eder 50% du fait de la d«etection sur 2( . Une
g«eom«etrie 4( peut öetre approch«ee en entourant la source, aussi Þne que possible, de
deux d«etecteurs. Elle est dans le cas pratique bien moindre pour les! qui subissent
une auto-absorption dans la source. Une g«eom«etrie sans fenöetre existe aussi, où un
ßux de gaz emporte les charges, ce qui permet de d«etecter des rayonnements à fort
d«epöot dÕ«energie (! ), ou à faible «energie (" mou comme celui du3H).

De plus, le gaz doit avoir certaines caract«eristiques. En e! et, celui-ci ne doit pas
former dÕanions et ne doit pas avoir de pièges à «electrons. Ainsi, les gaz rares sont
de très bons candidats. Comme une seconde avalanche de Townsend doitaussi öetre
«evit«ee, un composant gazeux est ajout«e de faücon à absorber lÕ«energie des espèces
excit«ees. Le gaz fr«equemment utilis«e est un m«elange argon-m«ethane à 90%-10%.

La r«esolution temporelle de ces compteurs est inf«erieure à la microseconde, et
ils ont une grande e" cacit«e intrinsèque pour les! et les " . Du fait de leurs gammes
dÕ«energies respectives, ces deux rayonnements nÕont pas besoindÕöetre discrimin«es.
LÕe" cacit«e de d«etection est bien moindre pour les$, principalement d«etect«es par
les e! ets Compton dans les parois du compteur.
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2.1.1.3 Geiger-M ¬uller

Si cette tension augmente encore (Fig.2.1, IV), le moindre rayonnement
incident ionise le gaz, et ces ions et «electrons sont acc«el«er«es si fort quÕils vont
tous produire des ionisations secondaires (avalanche de Townsend).Ces ions et
«electrons secondaires vont à leur tour öetre acc«el«er«es et vontproduire des ionisations,
tertiaires, et ainsi de suite : chaque rayonnement incident induira donc la r«eponse
maximale du d«etecteur.

Le ph«enomène stoppe car, comme lÕensemble de la chambre est ionis«e, il se cr«ee
deux zones d«esertes (absence de charge) autour des «electrodes, ce qui forme une
protection empöechant les derniers ions ou «electrons dÕöetre collect«es. Le potentiel
positif de lÕanode diminue consid«erablement et la collection des«electrons est
ralentie, voire stopp«ee, en plus dÕabaisser la tension entre les deux «electrodes. De
plus, une collection ralentie implique un r«etablissement de latension, et donc une
recollection de charges et le d«etecteur recommence un processusde d«etection.

Des adjuvants sont donc pr«esents dans le gaz de faücon à limiter lÕionisation
totale du gaz et permettre un retour à un «etat neutre, de faücon à permettre au d«e-
tecteur de voir un prochain rayonnement. Ces adjuvants, souvent des gaz halog«en«es,
consomment lÕ«energie r«esiduelle par rupture mol«eculaire. Ilssont donc consomm«es
au fur-et-à-mesure des d«etections, et le d«etecteur sÕuse.

2.1.2 Les d«etecteurs à semi-conducteurs

LÕavantage principal dÕun d«etecteur solide provient de la densit«e du mat«eriau
d«etecteur, telle que les probabilit«es dÕabsorption soient su"santes pour une taille de
d«etecteur raisonnable. Cependant, un d«etecteur solide doit a priori satisfaire deux
critères :

1. le mat«eriau doit supporter un champ «electrique permettant la collecte des ions
et des «electrons, sans pour autant g«en«erer des charges en absence de radiation ;

2. le mat«eriau doit permettre la mise en circulation dÕ«electrons qui peuvent se
mouvoir facilement.

Ces deux critères permettent donc de d«etecter un courant «electrique en sortie,
directement li«e à la radiation.

Mis au point dans les ann«ees 50, ces d«etecteurs sont bas«es sur la cr«eation de
charges libres issues du passage de la particule. Dans un solide, la particule inci-
dente produit des paires «electrons-trous. La d«etection d«epend donc de la collection
des charges lib«er«ees, ce qui est fait par lÕapplication dÕun champ «electrique. Ceci
implique que le d«etecteur doit öetre un isolant, tout en permettant la cr«eation de
charges libres : le d«etecteur doit donc öetre un cristal semi-conducteur. CÕest une
jonction PN dans un cristal de germanium qui a permis pour la première fois la



42 Chapitre 2. D«etecteurs et systèmes de d«etection

d«etection des particules! .

Il existe d«esormais beaucoup de cristaux semi-conducteurs permettant la d«e-
tection des particules. Chacun a ses propres caract«eristiques, en terme dÕ«energie
dÕactivation intrinsèque, dÕ«energie de cr«eation «electron-trou, de mobilit«e des por-
teurs (Tab. 2.1), et de prix. On peut nommer le germanium, ou le silicium, mais
aussi des alliages, comme lÕars«eniure de gallium GaAs ou le futur AlGaN, ...

Z , E gap Epaire µe µt r (300K)
(g/cm 3) (eV) (eV) (cm 2/V/s) (cm 2/V/s) #/cm

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 Ð Caract«eristiques de quelques semi-conducteurs utilis«es pour la d«etection
des particules. Les caract«eristiques pr«esent«ees sont le nombre de charge Z, la masse
volumique , , le hauteur de la bande interdite Egap, la mobilit«e des «electronsµe et
des trousµt et la r«esistivit«e r.

Physique des semi-conducteurs

Un semi-conducteur possède trois bandes dÕ«energie particulières : la bande de
valence, une bande interdite et une bande de conduction (Fig.2.2). A la temp«erature
de z«ero Kelvin, seule la bande de valence est occup«ee par les «electrons et le semi-
conducteur est isolant. Si des «electrons ont su"samment dÕ«energie pour franchir
le gap (la bande interdite), ils passent dans la bande de conduction et le semi-
conducteur devient conducteur.

A temp«erature ambiante (300 K), la simple agitation thermique permet le saut
dÕ«electrons de la bande de valence à la bande de conduction. Il y a g«en«eration natu-
relle de charges libres («electrons et trous) responsable de la conduction, r«epondant
à une probabilit«e fonction de la temp«erature et de la hauteur dugap (Eq. 2.2).

P - T3/ 2e
! E gap
2k B T (2.2)

avec :
Ð T la temp«erature ;
Ð Egap la hauteur du gap;
Ð kB la contante de Boltzmann.
G«en«eralement, la d«etection des! se fait à lÕaide dÕun silicium de volume r«eduit,

et sous atmosphère r«eduite2.
Ainsi, un germanium dont la hauteur de gapest faible (Tab 2.1) doit öetre refroidi

pour limiter le courant dÕobscurit«e puisque sa r«esistivit«e est faible à temp«erature

2. Cf. le comportement des ! dans la matière, 1.2.2.3
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Figure 2.2 Ð Description des bandes de valence, interdite et de conductionpour
un semi-conducteur. La largeur de la bande interdite correspond àEgap.

ambiante, au contraire du silicium dont le gap plus haut et la r«esistivit«e plus grande
permettent un usage à 300 K. Cependant, un cristal nÕest pas forc«ement ultra pur
et des impuret«es ou des dopants, et des d«efauts, modiÞent le sch«ema simple à trois
bandes. LÕadjonction de dopant dans le cristal permet de faire «evoluer volontaire-
ment le sch«ema de bandes en cr«eant des nouveaux «etats dÕ«energiedans la bande
interdite. LÕintroduction de niveaux accepteurs proches de la bande de valence (do-
page de type P) rend les trous porteurs majoritaires. De möeme lÕintroduction de
niveaux donneurs près de la bande de conduction (dopage de type N) rendles
«electrons porteurs majoritaires.

Figure 2.3 Ð Sch«ema dÕune jonction P-N pour un cristal de silicium dop«esP en
anode etN en cathode.

Ces dopages permettent la construction de jonction P-N (Fig.2.3). Elle est
faite de la mise en contact dÕun semi-conducteur dop«e N et dÕun semi-conducteur
dop«e P. A lÕinterface des deux zones, les porteurs de charge majoritaires dÕune
zone di! usent dans lÕautre et les zones initialement neutres deviennent charg«ees
et un champ «electrique se cr«ee, induisant un courant de conduction des porteurs
minoritaires. Dans cette zone de transition a lieu une d«esertion des charges avec
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un champ «electrique important. Si une tension ext«erieure (Vext ) est appliqu«ee, le
potentiel de la zone de transition (VB ) est diminu«e de cette valeur (VB = VD " Vext ).
Elle peut öetre appliqu«ee de deux faücons di! «erentes :

Ð VB $ VD : lÕ«epaisseur de la zone de d«esertion diminue, les porteurs majoritaires
peuvent migrer. La jonction est alors polaris«ee en sens direct.

Ð VB % VD : lÕ«epaisseur de la zone de d«esertion augmente, seuls les porteurs
minoritaires peuvent se d«eplacer dÕune zoneà lÕautre. La jonctionest polaris«ee
en inverse.

En entrant dans la zone d«eserte, le rayonnement va cr«eer des paires «electrons-
trous collect«ees via le champ «electrique de la jonction et une impulsion est mesur«ee.
En pratique, une jonction est souvent polaris«ee en inverse (quelques kiloVolts), ce
qui acc«elère la vitesse de collection, et cela accroöõt les dimensions de la zone de
d«esertion.

2.2 Les d«etecteurs à scintillateurs

Un d«etecteur à scintillateurs est quasiment toujours compos«e detrois entit«es :
le scintillateur, un convertisseur lumière/signal (souvent un photomultiplicateur),
un dispositif adaptant le signal à lÕanalyseur et un analyseur (Fig.2.4).

Figure 2.4 Ð Sch«ema simpliÞ«e dÕune chaöõne de mesure pour la scintillation liquide.
Les aröetes bleue repr«esentent la chambre de d«etection avec unmiroir et un photomul-
tiplicateur et entre les deux la Þole de scintillation. En sortie de la chambre suivent
les systèmes dÕampliÞcation (pr«eampliÞcateur et ampliÞcateur)puis des systèmes
de traitements et analyses symbolis«es ici par un ordinateur.

Ces d«etecteurs à scintillateurs r«esolvent le problème de la densit«e de d«etection
des compteurs à gaz dÕune faücon di! «erente des semi-conducteurs. Le processus est
en quatre «etapes :

1. une radiation p«enètre le d«etecteur et, suiteà de nombreusesinteractions, excite
les atomes et mol«ecules sur son passage ;

2. ces derniers se d«esexcitent en «emettant de la lumière, entre lÕUV et le proche
visible : cÕest la ßuorescence ;

3. cette lumière heurte une zone photosensible où des photo«electrons sont cr«e«es ;

4. ces derniers sont ampliÞ«es et ce sont eux qui forment lÕimpulsion«electronique
mesur«ee.
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Un d«etecteurà scintillation doit aussi r«epondreà quelques critères indispensable
à cette utilisation :

Ð rendement de production optique aussi important que possible ;
Ð accord de longueur dÕonde entre les spectres dÕ«emission et le système optique

de d«etection ;
Ð transparence du scintillateur à sa propre «emission lumineuse;
Ð temps dÕ«emission lumineuse court ;
Ð proportionnalit«e entre photons produits et «energie du rayonnement incident ;
Ð stabilit«e par rapport aux contraintes externes.

2.2.1 Les di!«erents scintillateurs

Nous allons nous int«eresser ici à deux types de scintillateur : organique et inor-
ganique, sous les deux «etats liquides et solides. Ils ont un fonctionnement similaire
mais des caract«eristiques et donc des usages sensiblement di! «erents (Tab. 2.2).

Type , n (. max ) . max rrel #
(g/cm 3) (cm! 1) (%) (ns)

Anthracène orga. solide 1,25 1,62 447 43 30
NE 213 orga. liquide 0,87 1,505 425 34 3,2
NaI(Tl) inorga. solide 3,67 1,85 410 100 230

CsF inorga. solide 4,11 1,48 390 5 5

Table 2.2 Ð Caract«eristiques de quelques scintillateurs utilis«es pour la d«etection
des particules [LÕAnnunziata 2003]. Les caract«eristiques pr«esent«ees ici sont la masse
volumique , , lÕindicen du mat«eriauà la longueur dÕonde. du maximum dÕ«emission,
le rendement relatif par rapport à un cube de 2 pouces de cöot«e de NaI(Tl) et # la
constante de temps de d«ecroissance (composante lente le cas «ech«eant).

2.2.1.1 Scintillateurs inorganiques

Les scintillateurs inorganiques peuvent exister sous plusieurs phases. Les
scintillateurs inorganiques gazeux sont des compos«es principalement dÕazote et
dÕun gaz rare, souvent h«elium ou x«enon. Du fait des sections e" caces dÕinteractions
des gaz par rapport aux particules qui nous int«eressent, ceux-ci sontprincipalement
utilis«es pour d«etecter les fragments de Þssions. Les scintillateurs inorganiques
liquides sont des compos«es min«eraux à temps de r«eponse plutöotlent mais aux
possibilit«es g«eom«etriques inÞnies, comme par exemple un cylindre creux pour servir
dÕanneau de garde autour dÕun d«etecteur.

Quant aux scintillateurs inorganiques solides, ce sont des compos«es cristallins
dont la principale di ! «erence se situe dans le temps de r«eponse : le temps de r«eponse
optique est plus lent (dizaine de microsecondes). Ils b«en«eÞcient cependant dÕun
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pouvoir dÕarröet plus «elev«e car constitu«es de mat«eriaux deZ plus important. Très
utilis«es en d«etection, nous allons d«ecrire brièvement certains de ces scintillateurs
très utilis«es.

ZnS

CÕest le premier scintillateur utilis«e dans le domaine de la physique des parti-
cules. Compos«e de petits cristaux de sulfure de zinc comprim«essous forte pression, il
nÕest pas opaque à la lumière visible et il faut lÕen prot«eger dÕune couche m«etallis«ee.
Il est par contre opaqueà son propre rayonnement de ßuorescence et nÕest donc uti-
lisable quÕen couche mince. Il reste très utilis«e dans la d«etection des! pr«ealablement
d«epos«es sur une coupelle.

NaI(Tl)

CÕest un des cristaux les plus faciles à fabriquer et les moins coöuteux : la pro-
duction de volumes de d«etection importants sont possibles et il possède une grande
sensibilit«e de d«etection. Le cristal dÕiodure de sodium est en g«en«eral dop«e au thal-
lium, ce qui permet de stabiliser la r«eponse du scintillant en terme de temp«erature
de fonctionnement et ampliÞe la ßuence lumineuse naturelle du cristal. Le NaI est
un cristal très hygroscopique et lÕhumidit«e ambiante su"t à le rendre impropre : il
devient jaune ; il est donc conÞn«e dans une enveloppe dÕaluminium.G«en«eralement,
il produit un photon pour une «energie de 40 eV d«epos«ee. Il possèdedonc un bon
rendement lumineux mais sa grande e"cacit«e de d«etection est aussi un inconv«enient
puisque le bruit de fond croöõt de möeme.

CsI(Tl)

Ce cristal qui r«esout un problème du NaI(Tl) en nÕ«etant pas hygroscopique,
sÕadapte mieux aux photodiodes et est plus sensible aux$ (Z du c«esium), mais
le rendement optique de scintillation est nettement moins bon. Deplus, sa forte
sensibilit«e à la temp«erature n«ecessite des stabilisateurs ou des corrections, ce qui
rend son utilisation plus complexe. Il existe aussi sous la forme CsF.

LaBr 3(Ce)

Cristaux au d«eveloppement r«ecent, les scintillateurs de typeLaBr sÕimposent
actuellement dans le domaine de la spectrom«etrie embarqu«ee. Plus sensible à la
temp«erature mais dÕune meilleur e"cacit«e que le NaI, ils o! rent une meilleure r«eso-
lution, mais avec un prix en proportion.

Phoswich

Phoswich est lÕacronyme dephosphor sandwich. Il est constitu«e dÕun empilement
de plusieurs scintillateurs de di! «erentes sortes de faücon à proÞter des avantages de
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chacun. Par exemple, on peut associer un ZnS pour la d«etection! à un scintillateur
plastique pour la d«etection " , les e"cacit«es r«eciproques «etant nulles. Le spectre de
scintillation permet de d«eterminer lÕorigine du rayonnement.

2.2.1.2 Scintillateurs organiques

Dans les domaines des scintillateurs organiques, on distingue deux familles :
les scintillateurs solides et liquides. En 1947, Kallman et Broser mettent au point
le premier scintillateur de grand volume transparent à sa propre lumière gröace au
naphtalène. Suivra alors la mise au point de cristaux dÕanthracène,de stilbène, les
solutions liquides de produits carbures aromatiques puis les premiers plastiques.

Dans le cas des scintillateurs organiques liquides, des arrangementsbinaires ou
ternaires de solvants et solut«es scintillants sont actuellement produits. Leurs compo-
sitions sont adapt«ees aux usages auxquels ils sont promis, la tendance actuellement
«etant de fabriquer des m«elanges les plus s«ecuris«es possible,peu polluants voire «eco-
compatibles. Les caract«eristiques principales de ces scintillateurs sont :

Ð un temps de r«eponse très court, de lÕordre de la dizaine de nanosecondes ;
Ð une r«eponse fonction de lÕ«energie d«epos«ee, pour les «electrons ;
Ð une forte teneur en hydrogène les rendant aptes à la d«etectiondes neutrons ;
Ð la possibilit«e de cr«eer des d«etecteurs de grand volume (Borexino).

Scintillateurs organiques liquides

Contrairement à tous les autres types de d«etecteur, la scintillation organique
liquide met en jeu un m«elange entre le d«etectant et le d«etect«e : les radionucl«eides
sont m«elang«es au scintillateur. Ceci permet une d«etection à 4( et un rendement
voisin de 100% pour des rayonnements dÕ«energie sup«erieure à 150 keV.Cependant,
le fait que ce soit un m«elange implique que la source peut avoir une inßuence non
n«egligeable sur la d«etection. De plus, le nombre moyen de photons «emis suite au
passage dÕun! correspond au nombre moyen de photons «emis suite à un" dÕun
dixième de son «energie [Horrocks 1974]. De ce fait, les spectres en «energie des deux
types de rayonnements sont confondus et il est n«ecessaire dÕavoirdes outils aÞn de
les discriminer.

Le m«elange de d«etection est compos«e dÕau moins deux composants : un solvant
et un solut«e scintillant (Fig. 2.5). Le premier capte lÕ«energie du rayonnement,
se d«esexcite vers le solut«e qui lui «emet des photons. Par contre, la forte teneur
en hydrogène favorise des e! ets Compton et accentue la di" cult«e de mettre en
«evidence lÕ«energie des$ ce qui les rend peu aptes à la spectrom«etrie de ce type de
rayonnement.

A mi-chemin entre le solide et le liquide, les ensembles de petits scintillateurs,
comme des perles de 0,5 mm de diamètre, sont actuellement à lÕ«etude dans certains
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Toluène PPO (2,5-diph«enyloxazol)

Figure 2.5 Ð Exemple de mol«ecules de solvant (Toluène) et solut«e (PPO).

laboratoires. Ils permettraient de proÞter de la stabilit«e des scintillateurs solides
tout en ayant les rendements de la scintillation liquide.

2.2.2 Les transferts dÕ«energie en scintillation liquide

En scintillation liquide, les di ! «erentes «etapes de lÕ«emission dÕun rayonnement
jusquÕà lÕ«emission de lumière sont sch«ematiquement :

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

2. Dissipation de tout ou partie de son «energie dans le solvant ;

3. D«esexcitation du solvant dans le milieu ;

4. D«esexcitation du milieu scintillateur principalement par «emission lumineuse.

Les mol«ecules utilis«ees pour les d«etecteurs à scintillations liquides sont des mo-
l«ecules aromatiques (Fig.2.5). Ces mol«ecules, respectant la règle de H¬uckel3 pour
le critère dÕaromaticit«e, sont form«ees de chaines, ou de cycles,carbon«ees insatur«ees,
cÕest-à-dire quÕelles possèdent une alternance de simple et double liaisons. On parle
aussi dÕhybridessp2. Un modèle d«evelopp«e par Kekul«e4 à partir du benzène fait «etat
des r«esonances de ces mol«ecules (Fig.2.6) correspondant à di! «erentes positions, et
alternances, des simples et doubles liaisons. Une double liaison est alors compos«ee
de deux liaisons : une simple, not«ee' , et une autre not«ee( . Une liaison «etant form«ee
dÕ«electrons, on parle aussi dÕ«electron' et dÕ«electron( . Ce dernier est dit d«elocalis«e,
du fait des r«esonances, et est doncÇpartag«eÈ par lÕensemble des atomes (carbone)
de la chaine.

LÕ«etat fondamental des «electrons( dans une mol«ecule aromatique estS0, où
les spins des «electrons sont appari«es. Le système a ensuite deux s«eries dÕ«etats
excit«es : lesS1 ... Sn qui avec S0 forment lÕensemble des «etats singulets, et les «etats
triplets T1 ... Tn , dÕ«energie moindre que le singulet correspondant. Ces «electrons
d«elocalis«es des mol«ecules suivent la möeme description queles «electrons de valence
des atomes. On parle alors dÕorbitales mol«eculaires, terme introduit en 1927 par

3. Heinrich H ¬uckel - Charlotteburg 1896, Marbourg 1980
4. Friedrich August Kekul«e Von Stradonitz - Darmstadt 1829, Bonn 1896
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Figure 2.6 Ð Etats de r«esonance du benzène.

Hund 5 et Mulliken 6, en traduction des «equations propres de Schr¬odinger, dÕoù les
«etats singuletsS (s) et les triplets T (px , py et pz) pour la mol«ecule excit«ee.

Figure 2.7 Ð Etats dÕ«energie S et T [Bransome 1970]. Les num«eros correspondent
aux transitions d«ecrites dans le tableau2.3.

Chaque mol«ecule a des voies de d«esexcitation pr«ef«erentielles. Le solvant transfère
plutöot son «energie par di! usion (M«ecanisme de Davidov7, de F¬orster8), tandis
que le solut«e scintillant le fera par ßuorescence et phosphorescence. Le m«ecanisme
de F¬orster [F¬orster 1950] d«ecrit un transfert de r«esonance àÇ grandeÈ distance
(jusquÕà 10 nm) entre deux mol«ecules chromophores9, un donneur excit«e et un
accepteur. Il se cr«ee entre les deux un couplage dipöole-dipöole induisant un transfert
non-radiatif à travers un photon virtuel. Le m«ecanisme de Davidov [Davydov 1964]
consiste en un transfert dÕexciton de proche en proche.

5. Friedrich Hund - Karlsruhe 1896, G ¬ottingen 1997
6. Robert Sanderson Mulliken - Newburyport 1896, Arlington 1986
7. Alexander Serge¬õevitch Davidov - Eupatoria 1912, Kiev 1993
8. Theodor F¬orster - 1910, 1974
9. Un chromophore est un groupement dÕatome hybridessp2 dont les «electrons d«elocalis«es

peuvent entrer en r«esonance avec un rayonnement incident et lÕabsorber.
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Figure 2.8 Ð Di! «erents m«ecanismes dÕexcitation et d«esexcitation dÕune mol«ecule.
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Dans le cas dÕun système à deux composants (solvant/scintillateur)(Fig. 2.8),
les constantes de vitesse des di! «erents m«ecanismes ont «et«e estim«ees [Voltz 1968].
Ainsi, suivant lÕ«energie de la particule incidente et les «etatsdÕexcitation atteints,
les temps de d«esexcitation seront plus ou moins longs. Les transfertsqui nous
int«eressent sont ceux qui conduisent à lÕ«emission de lumière, cÕest-à-dire trois sur
les quatorze possibilit«es pr«esent«ees ici (Tab.2.3).

Processus Constante de vitesse
(s! 1)

1 S1 ! S0 + h& Fluorescence ks : 106 " 1011

2 S1 ! T1 Passage inter-système kI
s : 105 " 109

Conversion singulet-triplet
3 S1 ! S0 Conversion interne kII

s : 107 " 109

D«egradation interne
4 S1 + S0 ! S0 + S0 D«egradation r«eciproque kss

5 S1 + Q ! S0 + Q Quenching ksq : 109 mol! 1.s! 1

D«egradation externe
6 T1 ! S0 + h& Phosphorescence kt : 10! 2 " 103

7 T1 ! S0 Conversion interne kI
t : 10! 2 " 103

D«egradation interne
8 T1 + Q ! S0 + Q Quenching ktq : 109 mol! 1.s! 1

D«egradation externe
9-a T1 + T1 ! S1 + S0 Annihilations triplet-triplet ktt

9-b T1 + T1 ! T1 + S0 kI
tt

9-c T1 + T1 ! Q + S0 kII
tt

10 S1 + F0 ! F1 + S0 Transfert dÕ«energie ksf : 1010 mol! 1.s! 1

11 F1 ! F0 + h& Fluorescence kf : 106 " 1011

12 F1 ! F0 Conversion interne kI
f : 107 " 109

D«egradation interne
13 F1 + F0 ! F0 + F0 Conversion interne kf f

D«egradation r«eciproque
14 F1 + Q ! F0 + Q Quenching kfq : 109 mol! 1.s! 1

D«egradation externe

Table 2.3 Ð«Evolution des «etats de plus basses «energiesS1 et T1 dans un système
à deux composants [Voltz 1968]. Les «etatsS et T correspondent aux «etats singulets
et triplets, F correspond aux «etats passant par les m«ecanismes de F¬orster.

Le temps de transition lent de la phosphorescence est döu au fait que cÕest
une transition interdite du point de vue du spin entre des «etats de multiplicit«es
di! «erentes (T1 ! S0), au contraire de la ßuorescence, très rapide car autori-
s«ee [Birks 1964].
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Les transferts dÕ«energie non-radiatifs dans le cas de mol«ecules scintillantes,
les ßuorophores, apparaissant quand le spectre dÕ«emission du donneur(D) est
recouvert par le spectre dÕabsorption de lÕaccepteur (A) : plusieurs niveaux de
vibrations de D correspondent à ceux de A. On parle alors dÕint«egrale de recou-
vrement. LÕacronymeFRET est couramment utilis«e pour ßuorescence resonance
energy transfert, ou bien F¬orster resonance energy transfert.

Le transfert dÕ«energie r«esulte de deux types de m«ecanismes.Un premier de type
coulombien pour une interaction dipöole-dipöole à grande distance, un second du fait
de recouvrement dÕorbitales mol«eculaires à courte distance.

En consid«erant seuls deux «electrons (num«erot«e 1 et 2) impliqu«es dans lÕinterac-
tion entre D et A, on peut «ecrire les fonctions dÕondes& initiales et Þnales (Eq.2.3)
[Valeur 2001].

& i = 1%
2
(&D " (1)&A (2) " &D " (2)&A (1))

& f = 1%
2
(&D (1)&A " (2) " &D (2)&A " (1))

(2.3)

LÕ«el«ement de matrice d«ecrivant le couplage entre lÕ«etat initialet lÕ«etat Þnal est :
U = 1& i |V |&2, avecV la partie perturbation de lÕhamiltonienH = HD + HA + V .
En prenant en compte dÕ«equation2.3, U peut donc öetre «ecrit comme une somme de
deux termes (Eq.2.4).

U = 1&D " (1)&A (2)|V |&D (1)&A " (2)2 " 1&D " (1)&A (2)|V |&D (2)&A " (1)2 (2.4)

Le premier terme (Eq. 2.4) correspondà lÕinteraction de type colombienne, not«e
Uc. Elle d«ecrit un «electron initialement excit«e de D qui se d«esexcite au proÞt dÕun
«electron de A. Le second terme est un terme dÕ«echange,Uex, car il d«ecrit lÕ«echange
des deux «electron 1 et 2 de D et A.

Le terme colombien peut öetre «ecrit suivant un d«eveloppement multipolaire, mais
g«en«eralement seul le premier terme est pris en compte, repr«esentant lÕinteraction
dipöole-dipöole entre les moments dipolaires+M D et +M A (Eq. 2.5).

Uc1 =
+M D . +M A

r 3 " 3
( +M A .+r )( +M D .+r )

r 5 (2.5)

Le terme dÕ«echange repr«esente des interactions «electrostatiques entre nuages
«electroniques ; cette interaction est donc à port«ee très courte, li«ee aux dimensions
des nuages «electroniques (Eq.2.6).

Uex = 1&D " (1)&A (2)|
e2

r
|&D (2)&A " (1)2 (2.6)

En prenant en compte la règle dÕor de FermiTi # f = kT = 2)
! U2, , avec , la

densit«e dÕ«etats Þnaux, on obtient avec les «equations2.5 et 2.6 les constantes de
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temps de transferts dÕ«energies à courtes et longues distances.

Le temps caract«eristique Þnal dÕune impulsion de scintillation liquide est donc
la somme de lÕensemble des ph«enomènes d«ecrits, bien que g«en«eralement simpliÞ«e
en deux composantes à temps caract«eristiques court et long.

Quant au nombre de photons «emis en fonction de lÕ«energie absorb«ee du
rayonnement incident par le liquide, ceci est d«ecrit par lÕ«equation semi-empirique
de Birks (Eq. 2.7), qui permet de relier le nombre moyen de photons «emism(E)
à une «energie E absorb«ee par le scintillateur en fonction du transfert dÕ«energie
lin«eique (dE/dX) du rayonnement à lÕ«energieE , ainsi que dÕun paramètre de
rendement lumineux du scintillateur (A), en photon par unit«e dÕ«energie absorb«ee,
et dÕun paramètre caract«eristique du scintillateur (kB ), compris g«en«eralement
entre 5.10! 3 et 1,8.10! 3 g.MeV! 1.cm! 2 [Birks 1964].

m(E) =

E0

0

A

1 + kB dE
dx

dE (2.7)

2.2.3 Les systèmes de d«etection de lumière

AÞn dÕöetre mesur«ee, la lumière issue du scintillateur doit öetre capt«ee, souvent
ampliÞ«ee et traduite en courant ou intensit«e mesurable. Nous allons d«etailler ici le
fonctionnement dÕun photomultiplicateur, appareil le plus courant pour la conver-
sion lumière/signal, puis nous verrons la chaöõne dÕampliÞcation etlÕanalyseur.

2.2.3.1 Dispositif de d«etection : le photomultiplicateur

En scintillation, toute mesure serait impossible sans recours à unsystème
permettant de convertir la très faible impulsion lumineuse en un signal «electrique.
Ce röole est assur«e par le photomultiplicateur (Fig.2.9) qui dans une enceinte sous
vide contient une photocathode pour convertir les photons incidents en «electrons
par e! et photo«electrique. Ces «electrons sont ensuite guid«es et acc«el«er«es par un
champ «electrostatique vers la première dynode qui en multiplie le nombre et les
renvoie vers la suivante, et ainsi de suite jusquÕà lÕanode.

Constituant dÕun photomultiplicateur

La fenöetre dÕentr«ee

Cette fenöetre par laquelle les photons incidents p«enètrent le système est plane ou
l«egèrement sph«erique, surtout pour les grands photomultiplicateurs au-delà de douze
centimètres de diamètre. Les principaux mat«eriaux utilis«es pour cette fenöetre sont
le borosilicate (pyrex), le quartz ou le verre UV, choisis en fonction des longueurs
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Figure 2.9 Ð Sch«ema dÕun exemple de photomultiplicateur.

dÕonde incidentes. CÕest donc elle qui d«etermine en partie la sensibilit«e spectrale du
photomultiplicateur.

La photocathode

La photocathode transforme les photons incidents en «electrons par e! et pho-
to«electrique sur un semi-conducteur en couche mince. Ce dernier est d«epos«e par
«evaporation sous vide sur la face interne de la fenöetre dÕentr«ee.

Le système de collection

Un système particulier permet dÕaugmenter le nombre dÕ«electrons collect«es au
moyen dÕun champ «electrique formant une lentille «electromagn«etique (Fig. 2.10).
Ce système permet aussi à chaque «electron, quel que soit son point dÕ«emission, de
rallier la première dynode dans le möeme temps.

Les dynodes

Le multiplicateur dÕ«electrons ampliÞe le faible courant dÕorigine döu aux
photo«electrons, en utilisant une succession de dynodes pour produire un courant
mesurable sur lÕanode du photomultiplicateur. Le gain (gi ) de chaque dynode, le
facteur dÕ«emission secondaire, d«ecrit lÕampliÞcation pour chaquedynode. Celles-ci
sont faites en alliage, comme AgMg, CuBe ou CsSb, qui assurent un facteur
dÕ«emission secondaire «elev«e, une stabilit«e de lÕe! et dÕ«emission secondaire sous un
grand courant et un bruit de fond faible. Un photomultiplicateur a un nomb re
variable de dynodes, g«en«eralement dix. Plusieurs agencementsexistent, favorisant
la compacit«e du d«etecteur, sa rapidit«e, ou son facteur dÕampliÞcation (Fig. 2.11).
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Figure 2.10 Ð Système de collection dÕentr«ee [Knoll 1979].

Figure 2.11 Ð Quelques agencements de dynodes. (a) Structure lin«eaire focalisante.
(b) Grille circulaire. (c) Store v«enitien. (d) Box-and-grid. [Knoll 1979]
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Un pont diviseur de tension permet de r«egler la tension à chaque dynode, et
di! «erent ajustement permettent dÕobtenir di! «erentes r«eponses. Ainsi, le montage
standard est fait de r«esistances identiques, mais pour, par exemple, favori-
ser une grande lin«earit«e dans la r«eponse en «energie, la valeur delÕavant dernière
r«esistance est doubl«ee et la dernière quadrupl«ee, ce qui diminue sensiblement le gain.

Ces di! «erents «etages (photocathode, dynodes, ...) ont chacun des tempsde r«e-
ponses di! «erents. Le cumul fait le temps de r«eponse du photomultiplicateur. Ainsi,
avec en entr«ee une impulsion brève (type$) capt«e par un scintillateur puis «emis
vers le photomultiplicateur, le signal courant en sortie aura un tempsde mont«ee
court, un temps de transit très bref et un temps de descente comparativement plus
long. Ce dernier est d«ecrit par le signal physique lumineux (temps de d«ecroissance
du scintillateur), le photomultiplicateur agissant comme un Þltre passe-bas. Ceci
est illustr«e par une impulsion mesur«ee au GEA issue du$ dÕune source241Am (Fig.
2.12).

Figure 2.12 Ð Exemple de dÕimpulsion due à un$ dÕun241Am mesur«ee sur un
photomultiplicateur Crismatec XP2020 YAP(Ce) sous une HT de -950 V à lÕaide
dÕun oscilloscope num«erique.

Paramètres des photomultiplicateurs

E"cacit«e dÕentr«ee

La photocathode est d«ecrite par son e" cacit«e quantique , , habituellement
d«eÞnie pour un rayonnement incident monochromatique. Celle-ciest tantöot d«eÞni
en terme dÕe" cacit«e quantique (QE,%), tantöot de sensibilit«e «energ«etique (A/W)
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ou de sensibilit«e lumineuse (A/lm). De faücon sch«ematique, elleest d«eÞnie comme
le rapport entre le nombre de photo«electrons, ou la sensibilit«e «energ«etique (Ske )
par rapport au nombre de photons incidents, fonction de la longueur dÕonde
(Eq. 2.8). Elle est de lÕordre de 0,1% pour les m«etaux et jusquÕà 30% pour les
semi-conducteurs (Fig.2.13).

QE (%) = 124
Ske (A/W )

. (nm)
(2.8)

Figure 2.13 Ð Exemple dÕe"cacit«e quantique de di! «erentes photoca-
thodes [Knoll 1979].

Puis lÕe" cacit«e de collection de lÕoptique dÕentr«ee/ exprime le nombre moyen
dÕ«electrons atteignant la première dynode en fonction du nombre moyen dÕ«elec-
trons qui quittent la photocathode. Ce ph«enomène d«epend de lalongueur dÕonde
et de la tension. Dans des conditions optimales, cette e" cacit«e est de lÕordre de
80% [RTC 1981].



58 Chapitre 2. D«etecteurs et systèmes de d«etection

Gain et rapport pic/vall«ee

Le gain du photomultiplicateur est d«eÞni par le gaingi de chacune de ses dy-
nodes. Alors le gain total G est le produit desgi . De plus, le gain de chaque «etage est
une fonction de la tension appliqu«ee à ses bornes à travers le pont diviseur, donc le
gain G est fonction de cette tension à la puissance du nombre de dynode (Eq. 2.9).

G =
N8

i

gi =
N8

i

ki V "
i = K (VHT )N" (2.9)

Le paramètre ! est g«en«eralement compris entre 0,6 et 0,8.

La tension appliqu«ee aux bornes du photomultiplicateur agit donc sur deux para-
mètres. Premièrement, une tension plus grande signiÞe une plus forte ampliÞcation
du signal, donc une tension en sortie plus haute et un d«ecalage du spectre mesur«e
vers la droite. De plus, une plus grande ampliÞcation signiÞe aussi une augmenta-
tion de la dispersion et ainsi une augmentation de lÕincertitude surla r«esolution du
spectre mesur«e (Fig.2.14). La variation de la position du pic en fonction de la ten-
sion appliqu«ee suit une loi puissance, comme lÕillustre la Þgure2.15issue des mesure
de la position des pics du spectre Þgure2.14. Ils ont «et«e mesur«e sur un Triathler
dont les caract«eristiques du photomultiplicateur sont inconnues.Dans lÕhypothèse
où il possède douze dynodes, alors le coe"cient! (Eq. 2.9) pour notre appareil est
de 0,8.

Figure 2.14 Ð Inßuence de la tension dans la fenöetre 0-120 correspondant au pic
de chimiluminescence sur notre Triathler.

Un photomultiplicateur est aussi caract«eris«e par la distribution de charge à
lÕanode r«esultante dÕun «electron unique à la cathode. La distribution du ßux de
photons incidents suit une loi de Poisson, et la r«eponse du photomultiplicateur pour
un photon suit une loi binomial (il y a ou il nÕy a pas de signal). La convolution des
deux lois permet de dire que le nombre de photo«electrons «emis parla photocathode
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Figure 2.15 Ð Variation de la position du pic de chimiluminescence (Fig.2.14) en
fonction de la tension avec un ajustement en loi puissance, avec uncoe"cient de
d«etermination R2 à 99,244%.

suit aussi une loi de Poisson. Le pic obtenu permet dÕ«etudier le gain moyen du pho-
tomultiplicateur et ses propri«et«es statistiques (Fig.2.16). Plus le rapport pic/vall«ee
et la r«esolution sont «elev«es, meilleur est le photomultiplicateur.

Figure 2.16 Ð Exemple de spectre dÕ«electron unique [Dornic 2006].

R«eponse temporelle

Le temps de r«eponse dÕun photomultiplicateur est d«etermin«e parla trajectoire
des «electrons dans le tube. Du fait de la dispersion le long du trajet, lÕimpulsion en
sortie a donc certaines caract«eristiques :
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Ð dur«ee de la r«eponse (largeur à mi-hauteur),tw ;
Ð temps de mont«ee, d«eÞni entre 10% et 90%,t r ;
Ð temps de transit : temps entre lÕillumination de la photocathodeet la r«eponse,

t t ;
Ð dispersion en temps de transit (jitter ), t j .

Courant dÕobscurit«e

Le courant dÕobscurit«e est de deux sortes. Une composante continue dueaux
fuites ohmiques à la surface du verre et des isolants, surtout notable à faible gain
et une composante impulsionnelle due aux «emissions thermo«electriques, de champ
ou la radioactivit«e ambiante.

Post-impulsions

Les post impulsions sont des impulsions retard«ees corr«el«ees avec lÕimpulsion
principale. Le retard peut varier de plusieurs nanosecondes jusquÕà quelques
dizaines de microsecondes et on en distingue deux sortes suivant le temps de
retard [?]. Celles rapides ont pour origine un photo«electron, arrivant sur la pre-
mière dynode, r«etrodi! us«e de manière «elastique ou in«elastique sans faire dÕ«emission
secondaire, qui remonte dans le tube puis est recollect«e sur la première dynode.
Les signaux en retard de quelques centaines de nanosecondes ont pour origine
lÕionisation des atomes ou des mol«ecules de gaz r«esiduels à lÕint«erieur du tube. Lors
de lÕionisation, un second «electron est cr«e«e et lÕion positif estacc«el«er«e par le champ
«electrique jusquÕà la photocathode. Le choc de lÕion avec la photocathode produit,
par «emission secondaire, un ou plusieurs «electrons, qui se comportent comme des
photo«electrons. Le retard d«epend directement du type de lÕion,de la g«eom«etrie du
photomultiplicateur et de la conÞguration du champ «electrique.

AÞn de sÕa! ranchir du nombre de post-impulsions, il faut pr«evoir dans la chaöõne
de lecture un temps mort suite à une d«etection assez importante.Möeme la co¬õn-
cidence ne permet pas forc«ement de ne pas compter les post-impulsions car elles
peuvent öetre dans le temps de co¬õncidence puisquÕelles sont corr«el«ees à la möeme
primo impulsion.

Courant de sortie et incertitude

En fonction de tout ce que nous venons de voir et en prenant pour hypothèse
que le nombre de photo«electrons suit une loi de Poisson, le courant moyen en sortie
du photomultiplicateur S(t) et sa variance*2

S(t) peuvent sÕ«ecrire [Gatti 1970] :
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S(t) = R

t0

0

I (#)F (t " #)d# (2.10)

*2
S(t) = (1 + *2

SD
)R

t0

0

I (#)F 2(t " #)d# (2.11)

Avec :
Ð I (t) lÕillumination de la photocathode, d«eÞnie par la fonction de densit«e de

probabilit«e quÕun «electron atteigne la première dynode au temps t ;
Ð F (t) la fonction r«eponse à lÕ«electron unique ;
Ð R le nombre moyen de photo«electron par «evènement ;
Ð *2

SD
lÕincertitude relative de la multiplication des «electrons,

*2
SD

= ( G1/N " 1)! 1 (Eq. 2.9).

2.2.3.2 AmpliÞcation et mise en forme

Le pr«eampliÞcateur

LÕ«etage de pr«eampliÞcation (Fig.2.17) permet lÕadaptation dÕimp«edance entre
le photomultiplicateur et lÕampliÞcateur, et souvent il intègre la charge après un
Þltre passe-bas. CÕest sch«ematiquement fait à travers un condensateur qui se charge
quand le signal est là, puis il se d«echarge selon la constante de tempsdu circuit,
g«en«eralement 50µs. Cette int«egration fait perdre au signal toute information tem-
porelle mais permet un traitement en «energie plus simple et pr«ecis.

Figure 2.17 Ð Sch«ema simpliÞ«e dÕun pr«eampliÞcateur (Ortec 113).

LÕampliÞcateur

LÕampliÞcateur permet de mettre en forme et dÕampliÞer le signal pourlÕadapter
avec lÕentr«ee de lÕanalyseur. En e! et celui-ci peut ne pas fonctionner correctement,



62 Chapitre 2. D«etecteurs et systèmes de d«etection

par exemple si la pente du signal est trop abrupte. Ce type de mise enforme est fait
par un circuit type RC " (CR)n , dont il est admis quÕaprès quatre «etages (n = 4)
la forme du signal en sortie peut öetre consid«er«ee comme gaussienne[Knoll 1979].
LÕinformation «energ«etique est donc exploitable, mais il y a une perte totale des
informations temporelles. LÕampliÞcateur permet aussi le r«eglage du pöole z«ero, qui
minimise le temps de retour à z«ero du signal et «evite les oscillations (Fig. 2.18). Il
est döu aux r«eponses des condensateurs Þltre passe-haut des di! «erents «etages (pont
du photomultiplicateur et pr«eampli).

Figure 2.18 Ð Illustration du r«eglage du pöole z«ero.

Cet «etage permet donc dÕam«eliorer la mesure de lÕ«energie du signalincident en
am«eliorant consid«erablement le rapport signal-sur-bruit, par contre toute informa-
tion temporelle est d«eÞnitivement perdue par les mises en forme.

LÕanalyseur

Le MCA (Multi Channel Analyser), est le circuit «electronique permettant lÕas-
sociation entre lÕ«energie mesur«ee et le spectre en canaux. Cet «echantillonnage peut
öetre r«ealis«e de faücon logarithmique ou lin«eaire. En mode lin«eaire, lÕ«energie corres-
pondante à chaque canal est constante. Par contre, le mode logarithmiqueampliÞe
les basses «energies et beaucoup moins les hautes. Ce choix inßue surla position des
di! «erents spectres, ainsi que lÕillustre la Þgure2.19, repr«esentant les spectres dans
les deux modes dÕune source de3H mesur«ee sur le Tirathler au GEA. Ainsi la forme
des spectre, pour une möeme source et un möeme temps de comptage, varie fortement
dÕun mode à lÕautre.

2.2.4 Les montages

Outre le maintien logique de lÕobscurit«e dans le d«etecteur (pourle photomulti-
plicateur et pour la d«etection), il existe un certain nombre de variations permettant
dÕam«eliorer la d«etection, et donc les limites de d«etection. Deplus, nous allons dans
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Figure 2.19 Ð Comparaison des modes lin«eaire et logarithmique du MCA avec un
«echantillon de 3H en Filter Count pour un comptage de 30 min à 842 V sur le
Triathler du GEA.

toute la suite appelerÇÞoleÈ lÕ«el«ement contenant le m«elangeÇliquide scintillant È
et radio«el«ements.

2.2.4.1 La collection des photons

Le premier facteur dÕinßuence concerne le nombre de photons pouvant öetre col-
lect«e par le photomultiplicateur. Le ph«enomène de scintillation «etant isotrope, il
y a dans un premier temps un miroir qui permet dÕaugmenter le nombrede pho-
tons dirig«es vers le photomultiplicateur (Fig. 2.20). Dans un second temps il faut
minimiser les changements dÕindice optique à chacune des interfaces.

Figure 2.20 Ð Sch«ema synoptique dÕune chaöõne de d«etection à scintillation.
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Le miroir

Il sÕagit dÕun miroir r«eß«echissant les photons dans une gamme procheUV (300
et 500 nm). Il ne peut pas non plus focaliser la lumière car la zone dÕ«emission
est di! use et non ponctuelle ou plane. Il est constitu«e dÕune «epaisseur de peinture
blanche, compos«ee majoritairement dÕoxyde de magn«esium ou de sulfate de baryum,
r«epartie sur un cylindre ou une sphère tronqu«ee entourant lÕ«echantillon (Fig. 2.21),
en au moins six couches.

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

Les interfaces

Avant dÕaller frapper la photocathode, les photons traversent g«en«eralement trois
interfaces :

Ð liquide scintillant - Þole (verre ou plastique) ;
Ð Þole - air ;
Ð air - photocathode.
La première interface est entre le liquide scintillant et la Þole. Les Þoles sont

g«en«eralement de deux sortes. Celles en verre ont lÕavantage dÕöetre chimiquement
inertes et ont une surface dÕ«epaisseur constante. Par contre, le verre peut adsorber
les radionucl«eides : il est n«ecessaire deÇ boucherÈ ces sites dÕadsorption par une
acidiÞcation pr«ealable, ce qui a des inconv«enients. Quant aux Þolesen plastique
(poly«ethylène haute-densit«e PEHD), elles ne sont pas chimiquement inertes, mais
elles permettent un niveau de d«etection plus faible que cellesen verre avec une
meilleure e" cacit«e de comptage du fait de la non-transparence du mat«eriau, et un
indice optique sensiblement «egal (1,54). En e! et, lors dÕune «emission de lumière dans
une Þole en verre, le photomultiplicateur voit une source ponctuelle à lÕint«erieur ; le
möeme ph«enomène dans une Þole en plastique a un autre impact : la Þole di! use sur
toute sa surface et le photomultiplicateur voit la Þole comme la sourcede lumière.

AÞn de favoriser les transmissions par rapport aux r«eßexions, il faut que les
indices des di! «erents mat«eriaux soient aussi proches que possible. Dans la plupart
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El«ement n El«ement n
Air 1,00027 Quartz cristal 1,544
Toluène 1,494 Quartz amorphe 1,458
Pseudocumène 1,504 Silice 1,87
Huile de silicone 1,495 PEHD 1,540

Table 2.4 Ð Indice de r«efractionn de quelques mat«eriaux.

des appareils commerciaux, les transmissions ne sont pas explicitement favoris«ees.
Cependant, le plus important saut dÕindice «etant döu à lÕair, celui-ci est parfois rem-
plac«e par une graisse optique dÕindice «equivalent au verre (huilede silicone). De
plus, des modiÞcations sur la surface externe des Þoles en verre (comme un d«epo-
lissage) permettent dÕam«eliorer les performances. On passe dÕunesource uniforme
en volume à une source uniforme en surface : le ßacon devient source secondaire.
On retrouve les avantages des Þoles en plastique en termes de classiÞcation !/" et
aussi de r«esolution en «energie, avec les propri«et«es chimiques du verre.

2.2.4.2 Protection vis-à-vis des ph«enomènes externes

Les ph«enomènes externes pouvant avoir un impact sur les mesures sont la tem-
p«erature, dont on a vu les e! ets sur le liquide scintillant, la lumière, et surtout les
rayonnements cosmiques ou telluriques.

Co¬õncidence

CÕest un montage classique en scintillation (Fig.2.25). Celui-ci permet dÕ«elimi-
ner beaucoup de bruit car lÕ«emission de scintillation est isotrope,contrairement à
beaucoup de signaux de bruit, comme un$ qui frappe directement un photomulti-
plicateur. Ainsi, les impulsions thermiques des photomultiplicateurs sont «elimin«ees.

Figure 2.22 Ð Sch«ema synoptique dÕune chaöõne de d«etection à scintillation en co¬õn-
cidence.

Cependant, ce circuit de co¬õncidence peut «eliminer aussi les e! ets de phos-
phorescence. En e! et, la phosphorescence est un ph«enomène à photon unique.
Ces photons sont «emis de faücon al«eatoire à chaque fois, et ne vont que vers un
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photomultiplicateur, pas forc«ement sur les deux. Seul 10% dÕentreeux vont faire
des photo«electrons [Packard]. Ainsi, toute analyse sur la forme ou le temps des
impulsions sont faites avec un seul photomultiplicateur, lÕautre «etant le moniteur.

LÕe"cacit«e de d«etection en cas de co¬õncidence double est modiÞ«ee se-
lon [Ansoborlo 2009], avec deux phomultiplicateurs identiques :

R = (1 " e! #E
2 )2 (2.12)

avecE lÕ«energie du rayonnement incident et& le rendement de d«etection dÕun pho-
tomultiplicateur. Ainsi, avec une rendement quantique des photocathodes standard
de 25% et pour un rayonnement! (E > 3 MeV), le rendement est unitaire.

Blindage au plomb

AÞn de garantir une protection face à lÕenvironnement ext«erieur, la chambre
de d«etection (phomultiplicateurs + Þole) est entour«ee de plomb (Fig. 2.23). Ce
mat«eriau à Z «elev«e a une grande section e"cace dÕinteraction avecles photons, ce
qui lui permet donc dÕöetre le bouclier entre la chambre de d«etection et lÕext«erieur.
Cependant, le plomb peut contenir une inÞme quantit«e dÕ«el«ements radioactifs, et
une couche dÕun demi centimètre de plomb arch«eologique recouvre la partie interne
de la chambre, cÕest-à-dire du plomb coul«e depuis longtemps et qui a donc eu le
temps de d«ecroöõtre.

Face aux rayonnements ext«erieurs, le plomb peut öetre activ«e et«emettre des
X. Une couronne de cuivre est alors ajout«e aÞn dÕabsorber ces rayonnements. Le
blindage est donc form«e de trois couches : plomb naturel, plomb arch«eologique et
cuivre.

Cependant, il existe une «epaisseur optimale de blindage, compromisentre les
rayonnements ext«erieurs att«enu«es et les rayonnements secondaires induits.

Anneaux de garde

LÕanneau de garde (Fig.2.24) permet dÕam«eliorer encore le dispositif en entou-
rant la chambre de d«etection dÕun d«etecteur, comme un scintillateur liquide min«eral.
Ainsi, celui-ci travaille en anti-co¬õncidence par rapport aux deux photomultiplica-
teurs. Un signal reücu par lÕanneau et par les photomultiplicateurs enÇmöeme tempsÈ
est le signe dÕune impulsion de non scintillation qui ne doit pas öetre prise en compte.

2.2.4.3 Protection vis-à-vis des ph«enomènes internes

Stabilisation en temp«erature

On a vu que les photomultiplicateurs sont sensiblesà la temp«erature (Cf. 2.2.3.1)
et fonctionner à basse temp«erature r«eduit les impulsions thermiques. Le liquide
scintillant aussi nÕest e"cient que dans une certaine plage de temp«erature, la plus
basse possible pour «eviter au maximum le bruit thermique, mais pas trop pour
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Figure 2.23 Ð Photographie de lÕint«erieur dÕun d«etecteur. La chambre de d«etection
et les phomultiplicateurs sont entour«es dÕune «epaisseur de cuivre puis de plomb.
On peut remarquer que le miroir de la chambre de d«etection est m«etallique et non
blanc.

Figure 2.24 Ð Sch«ema du blindage dÕun compteur. Le blindage passif est compos«e
en majorit«e de plomb et dÕune couronne de cuivre. Le blindage actif est compos«e
dÕun scintillateur et des phomultiplicateursG entourant la chambre de d«etection
avec les phomultiplicateursS.



68 Chapitre 2. D«etecteurs et systèmes de d«etection

ne pas faire perdre au liquide scintillant ses propri«et«es. Ainsi, la temp«erature des
appareils est stabilis«ee, g«en«eralement entre 10 et 15ûC.

Correction de la luminescence

Certains appareils sont commercialis«es avec un système de correction de lumi-
nescence. Cette correction permet dÕam«eliorer la d«etection des rayonnements de
faible «energie en supprimant ceux ne venant pas dÕune d«esint«egration. Cette correc-
tion est r«ealis«e en «eliminant simplement un certain pourcentagedes impulsions de
faible «energie, de faücon statistique et non en «etant capable de d«eterminer le type
des «evènements reücus.

Triple co ¬õncidences

Un autre montage est celui dit TDCR, pour Triple to Double Coincidences Ra-
tio. CÕest un montage d«evelopp«e par le LNHB permettant une mesure absolue de
lÕactivit«e, sp«ecialement d«evelopp«e pour la d«etermination de lÕactivit«e des «emetteurs
pur-" et pur-EC, pour lesquels les e"cacit«es de d«etections sont calcul«ees à partir
de modèles physique et statistique [LNHB ][Cassette 2003]. Ce montage à trois pho-
tomultiplicateurs permet la mesure de trois types de co¬õncidences doubles et dÕune
co¬õncidence triple.

Figure 2.25 Ð Sch«ema synoptique dÕune chaöõne de d«etection à scintillation en co¬õn-
cidence triple pour la TDCR.
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Traitement et analyse des
spectres en «energie

Truth su ! ers from too much analysis.

Frank Herbert in Dune messiah
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3.2.1 S«eparation manuelle . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 80
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Nous allons voir dans ce chapitre quÕil peut öetre possible de discriminer les !
des " à partir du spectre en «energie, cumulant les deux types de rayonnements.
Ainsi, dans certains cas une lecture directe du spectre permet dÕisoler deux zones
et de les identiÞer comme" et ! . Une m«ethode automatique bas«ee sur trois
fenöetres existe et a «et«e utilis«ee dans la mise en place dÕunprotocole de mesure de
contamination 3H/ ! , d«ecrit dans la seconde partie.

Dans le cas où une lecture directe du spectre ne permet pas de d«eterminer deux
zones ind«ependantes, on peut, si le ou les pics! sont visibles, faire une soustraction
du fond (bruit et " ) et ainsi obtenir les activit«es ; cÕest lÕobjet de la troisième partie.

3.1 Spectre en scintillation liquide

3.1.1 Les di!«erences !/"

Les rayonnements! et " ont dans le liquide scintillant des impacts di! «erents
car les «energies mises en jeu ne sont pas les möemes : jusquÕà 2 MeV pour les " , et
entre 4 et 8 MeV pour les! . Ainsi le d«epöot dÕ«energie dans le liquide scintillant est
de möeme di! «erent. On a vu que le composant majoritaire dÕun liquide scintillant est
le solvant, et cÕest donc avec un solvant commun que nous allons illustrer ce point.

Figure 3.1 Ð Parcours des" et des ! dans du toluène (ASTAR et ESTAR Ð
NIST) [ Berger 2005].

La Þgure3.1 repr«esente les parcours des! et des" dans du toluène. Les di! «erents
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parcours implique en termes de densit«e dÕ«etats excit«es du liquide scintillant une
di! «erence similaire : un! d«epose son «energie sur une très courte distance, tandis
quÕun" d«eposera beaucoup moins dÕ«energie sur une distance plus longue.

Figure 3.2 Ð Spectre!/" (210Pb - 210Bi - 210Po), pic ! (210Po) au canal 630,"
210 Pb
max

au canal 380 et"
210 Bi
max au canal 800. Spectre r«ealis«e sur le Quantulus du RaMsEs.

Cependant, cette möeme di! «erence dÕ«etats excit«es de trois d«ecades conduit
presque 90% des mol«ecules excit«ees produites par le passage dÕun! à subir un
quenching syst«ematique döu à des r«eactions comp«etitives (Tab. 2.3) li«ees à la
densit«e dÕ«energie d«epos«ee. LÕexcitation du liquide scintillant par un ! produit
alors en moyenne le möeme nombre de photon par MeV quÕun" dÕun dixième
de son «energie [Horrocks 1974]. On a donc sur un spectre en «energie les! et les
" superpos«es (Fig.3.2), au contraire dÕautres m«ethodes de d«etection!/" pour
lesquelles une s«eparation «energ«etique est possible.

CÕest pourquoi nous allons dans un premier temps «etudier lÕanalyse spectrale
des mesures de scintillation liquide. Par contre, il va aussi falloir tenir compte dÕun
ph«enomène que nous nÕavons fait quÕ«evoquer dans le chapitre pr«ec«edent : le quen-
ching.

3.1.2 Le quenching

Nous avons vu que toutes les d«esexcitations des mol«ecules ne conduisaient pas à
lÕ«emission de lumière. LÕensemble des ph«enomènes dissipatifs dans les m«ecanismes
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de transfert entre lÕ«emission de rayonnements et la d«etectiondes photons, et qui
in Þne entraöõne une perte de comptage, est regroup«e sous le vocablequenching .
Math«ematiquement, les di! «erentes sources de quenching peuvent öetre vues comme
des paramètres libres modiÞant le r«esultat donn«e par la formule semi-empirique de
Birks (Eq. 2.7).

3.1.2.1 Les di!«erents quenchings

On distingue g«en«eralement trois types de quenchings di! «erents suivant lÕaction
du ph«enomène et de son r«esultat : chimique, lumineux et dÕionisation [Takiue 1991]
(Fig. 3.3). Nous d«ecrirons ensuite quatre paramètres externes pouvant avoirun im-
pact sur un comptage.
Le quenching chimique est döu à la pr«esence dÕespèces chimiques susceptibles de
d«esexciter les mol«ecules de solvant avant quÕelles nÕaient pu transmettre leur «energie
au solut«e scintillant. Les agents quenchant peuvent öetre simplement lÕeau ou lÕacide,
comme celui stabilisant les sources radioactives (HNO3).
Le quenching lumineux est döu à la pr«esence dÕespèces chimiques ou color«ees sus-
ceptibles dÕabsorber les photons avant quÕils nÕaient pu transmettre leur «energie au
d«etecteur. Cela peut aussi conduire à une anisotropie dÕ«emission de la lumière, très
dommageable pour les compteurs utilisant les ph«enomènes de co¬õncidences, doubles
ou triples.
Le quenching dÕionisation regroupe les d«esexcitations non radiatives dues à des
r«eactions entre des espèces excit«ees. CÕest un ph«enomènestatistique dont la proba-
bilit«e augmente avec la densit«e locale dÕespèces excit«ees.

Figure 3.3 Ð Quenching dans la chaöõne de transfert en scintillation liquide.

Sch«ematiquement, les quenchings de couleur et chimique, celui dÕionisation
nÕ«etant pas simplement di! «erenciable du dernier, ont deux impacts di! «erents : un
d«ecalage du spectre vers les basses «energies pour le premier et une baisse du taux
de comptage pour le second (Fig.3.4).

Certaines espèces chimiques, comme les espèces azot«ees, produisent un quen-
ching lumineux döu à lÕapparition dÕespèces absorbantes pour leslongueurs dÕonde
«emises (jaunissement de la solution). Elles produisent aussi un quenching chimique
du fait de r«eactions dÕoxydo-r«eduction avec les ions (nitrate), sans production de
lumière.
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Figure 3.4 Ð Comparaison de quenchings de couleur et chimique sur un
spectre [Packard]. On observe une diminution du nombre dÕ«evènements due au
quenching chimique et un d«ecalage vers les basses «energies par lequenching de
couleur.

3.1.2.2 La mesure du quenching

Les indicateurs de quenching associent une valeur num«erique au quenching de
lÕ«echantillon. Il existe plusieurs faücons de les d«eterminer, mais seulement par quatre
types de techniques [Kessler 1989] :

Ð Paramètres fond«es sur le spectre de lÕ«echantillon ;
Ð Paramètres fond«es sur un standard externe ;
Ð Standardisation interne ;
Ð Courbe dÕe"cacit«e en taux de comptage, sans courbe de quenching.
Nous allons pr«esenter ici les deux techniques mises en place par leTriCarb

(Modèle 2700TR) et que nous utilisons, leSpectral Index of the Sample(SIS) et le
Transformed Spectral Index of External Standard(tSIE).

Mesure par indication interne - SIS

Le SIS1 utilise les interactions entre la radioactivit«e de lÕ«echantillon et le scin-
tillateur pour d«eterminer le niveau de quenching. Ce paramètre est calcul«e à partir
de la hauteur moyenne des impulsions (en keV) de lÕ«echantillon. Pour la plupart
des radionucl«eides, le SIS sÕapparente au" moyen . Math«ematiquement (Eq. 3.1), le
SIS correspond au premier moment de la distribution des hauteurs depulsesn(x),
avec K une constante Þx«ee.

SIS = K

u9

x=0
xn(x)

u9

x=0
n(x)

(3.1)

Cet indicateur est cependant d«ependant du taux de comptage, en ce sens que
celui-ci doit öetre su"sant pour avoir une bonne statistique, mais il nÕinßue pas sur

1. SIS : Spectral Index of the Sample
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sa valeur. Malgr«e cette d«ependance, cet indicateur est ind«ependant du volume de
lÕ«echantillon, des e! ets de bord et de la densit«e de lÕ«echantillon [Kessler 1989].

Mesure par indication externe - tSIE

Le tSIE 2 est un indicateur utilisant une source externe$ (133Ba) plac«ee auto-
matiquement sous lÕ«echantillon pour la mesure. Les$ g«enèrent un spectre Compton
par leur passage dans le scintillateur et lÕappareil calcule une transformation de
ce spectre mesur«e (Fig.3.5), lequel est corrig«e des distorsions spectrales. Durant
lÕ«etalonnage (IPA), le tSIE est normalis«e à 1000 à lÕaide dÕune source«etalon de14C
non quench«ee. LÕindicateur varie donc de 0 à 1000 (parfait).

Bien que cette technique ait «et«e d«evelopp«ee dans le but dÕöetre la plus id«eale et
impartiale possible, dans le cas de la mesure dÕ«echantillons empoussi«er«es3, elle ne
donne pas les r«esultats escompt«es.

Figure 3.5 Ð Spectre standard et spectre standard externe transform«e du
133Ba [Kessler 1989].

Mesure par standardisation interne

Cette m«ethode consiste en lÕajout dÕune quantit«e connue dÕun radio«el«ement dont
le rendement est parfaitement connue pour di! «erent quenching. Alors la correction
de rendement peut öetre e! ectu«ee pour lÕ«echantillon. Cependant, lÕajout dÕun «el«ement
dans lÕ«echantillon peut aussi inßuencer le milieu et modiÞer lequenching...

Mesure par courbe dÕe"cacit«e

Cette une m«ethode qui permet de retrouver une e" cacit«e de 100% sans aucune
courbe de quenching, avec seulement une seule mesure dÕun «etalon non quench«e.
Elle peut öetre utilis«e par quasiment tous les «emetteurs pur" et pur $ car lÕe" cacit«e

2. tSIE : Transformed Spectral Index of External Standard
3. Cf. Quenching döu à la poussière, 3.1.2.3
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d«ecoule simplement de la mesure de lÕ«echantillon. Ensuite, lÕerreur relative est faible
(1 à 5%), et elle permet la mesure simultan«ee de plusieurs radionucl«eides.

La proc«edure à suivre pour initialis«e cette m«ethode est la suivante :

1. un «etalon non quench«e est mesur«e (g«en«eralement14C,

2. six e"cacit«es de comptage sont d«etermin«ees dans six fenöetress«epar«ees sur le
spectre issu de la mesure,

3. ces dernières sont plac«ees dans un graphique mettant en relation les e"cacit«es
et le taux de comptage associ«e,

4. un ajustement lin«eaire est r«ealis«e et une valeur de taux de comptage est ex-
trapol«ee au rendement de 100%,

Quand il sÕagit dÕanalyser un «echantillon inconnu, le spectre mesur«e est analys«e
dans les möemes six r«egions et les r«esultats sont ajout«es au graphique de r«ef«erence en
utilisant la möeme abscisse issue de lÕ«etalon. Les points sont ajust«es par une fonction
et le taux de comptage pour un rendement de 100% est extrapol«e.

3.1.2.3 Les autres ph«enomènes perturbateurs

La mesure nÕest pas potentiellement perturb«ee que par les di! «erents quenching
vu, dÕautres paramètres, tels la temp«erature et lÕempoussièrement, peuvent aussi
avoir une inßuence. Dans le cadre dÕune «etude sur la mesure simultan«ee 3H/! sur
des frottis, nous avons «et«e amen«esà analyser lÕimpact de quatre facteurs particuliers,
dont deux directement li«es au quenching tel quÕil a «et«e d«ecrit [ Dougniaux 2010].

LÕ«ethanol

LÕ«ethanol est un solvant standard en d«econtamination, et il favorise lar«ecu-
p«eration de lÕ«eventuelle contamination dÕune surface et sa r«etention sur le frottis.
Cependant, en tant quÕespèce oxyg«en«ee neutre, il peut entrer à la fois dans la
cat«egorie du quenching chimique et dans celle du quenching lumineux. Sur un
spectre (Fig. 3.6), son inßuence consiste en un d«ecalage vers les basses «energies. Il
y a donc un possible changement de fenöetre, mais pas de perte de comptage.

Comme on peut le remarquer sur lÕexemple ci-dessous (Fig.3.6), le d«ecalage
du spectre de239Pu est sans inßuence sur le comptage si la fenöetre! est d«eÞnie
large. De plus, ce r«esultat est obtenu en ajoutant au m«elange la quantit«e maximale
dÕ«ethanol (Tab.3.1). Dans un usage normal, la quantit«e Þnale ajout«ee dans la Þole
de scintillation est de lÕordre de 0,2 mL.

La couleur

Concernant une perte de rendement de comptage due à de la couleur, nous
avons proc«ed«e à des tests suivant le système RGB (Red-Green-Blue) et le noir (B).
Il apparaöõt (Fig. 3.7) que la couleur bleue est celle qui a le moins dÕimpact sur
le quenching. Nous avons donc colori«e plusieurs frottis avec ces quatre couleurs,
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Figure 3.6 Ð Mesure de lÕinßuence de lÕajout de 0,5 mL dÕ«ethanol sur un spectre
de 239Pu, avec un d«ecalage vers les basses «energies, sans inßuence sur le taux de
comptage! dans la fenöetre [450 ; 950] (Triathler du GEA).

VC2H 5OH (mL) / 3H (%) (k=2) / " (%) (k=2) «Etat du frottis
0,0 20,7± 0,6 99,6± 3,7 Sec
0,1 20,5± 0,8 98,6± 6,2 L«egèrement humide
0,2 20,1± 2,5 96,2± 5,5 Usage normal
0,3 - 100,1± 5,6 Trop mouill«e
0,4 - 100,6± 5,8
0,5 19,6± 4,5 101,0± 5,8 Limite dÕabsorption

Table 3.1 Ð Rendement3H / 3H et ! / " en fonction de la quantit«e dÕ«ethanol ajou-
t«ee VC2H 5OH (Triathler du GEA). Le facteur k est le facteur dÕ«elargissement pour
lÕexpression des incertitudes (Cf. annexeA).
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dissous dans du Filter Count4 et mis à compter sur le TriCarb pour obtenir un
indicateur de quenching.

Figure 3.7 Ð Variation du tSIE en fonction de la quantit«e de couleur incorpor«ee
(en pourcentage de surface de frottis color«ee).

Dans un premier temps, on peut supposer que ceci est uniquement döu aux
spectres dÕabsorbances des di! «erentes couleurs, en relation avec les spectres
dÕ«emission du liquide scintillant. En e! et, lÕ«emission de scintillation se situe dans
une gamme 350-450 nm, domaine du proche-UV et bleu. Nous avons donc mesur«e à
lÕaide dÕun spectrophotomètre5 lÕabsorbance dÕ«echantillons repr«esentant les spectres
des essais dont les Þltres sont color«es à 100% de leurs surfaces (Fig.3.7). De plus,
de faüconà pouvoir comparer les spectres entre eux, nous avons normalis«e les valeurs
par rapport à la masse de colorant mis, celui-ci ayant repos«e 1h pour quele solvant
sÕ«evapore, et en estimant à partir de lÕabsorbance totale le pouvoir decoloration
de chaque couleur (Tab.3.2). Les essais (Fig.3.8) montrent une correspondance
notable entre cette absorbance moyenne pond«er«eeAp et le quenching (tSIE) sur
la plage 360-500 nm, plage correspondant à lÕ«emission des liquides scintillants (ici
du POPOP 6). La plage en deücà de 360 nm correspondà des mesures non r«ep«etables.

Les valeurs obtenues (Tab. 3.2) montrent lÕexistence dÕune relation entre
les valeurs dÕabsorbance moyenne pond«er«ee sur la plage dÕ«emission du POPOP
et la couleur. De plus, en mettant en relation les valeurs de lÕindicateur de
quenching (tSIE) et celles de lÕabsorbance, on trouve une relation de propor-

4. Ce liquide scintillant de la soci«et«e Perkin Elmer a pour solvant le pseudocumène (Trim«ethyl-
1,2,4 benzène, non miscibleà lÕeau) sp«ecialement fait pour dissoudre les Þltre en nitrate de cellulose,
ainsi que les esters de cellulose, les PVC et dÕautre. Il peut dissoudre les frottis humides ou secs
et permet la d«etermination du quenching par un standard externe. CÕest par contre un liquide
scintillant très volatil (Flashpoint à 50ûC), donc les soluti ons à base de Filter Count se d«egradent
assez rapidement (diminution de la quantit«e de produit et jaunissement).

5. Spectrophotomètre Jenway 6300, de domaine 320-1000nm
6. POPOP : 1,4-bis[5-ph«enyloxazol-2-yl]benzène - Scintilla teur secondaire
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Couleur mc f c 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 Ð Masse de colorantmc utilis«e pour la spectrom«etrie ainsi que facteur
de pond«eration f c, en correspondance avecAp, la valeur dÕabsorbance moyenne
pond«er«ee par la masse de colorant et par lÕabsorbance moyenne dans le visible et
lÕindicateur de quenching tSIE.

Figure 3.8 Ð Spectres dÕabsorption RGBB mesur«es au GEA en relation avec le
spectre dÕ«emission dÕune mol«ecule scintillante, le POPOP.
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tionnalit«e avec un coe"cient de corr«elation r 2 à 93%. Cela conÞrme lÕhypothèse
de d«epart comme quoi le quenchingà base de feutres color«es nÕestdöu quÕà la couleur.

La temp«erature

La temp«erature est un paramètre pouvant inßuencer une mesure. Nousavons
compt«e à intervalles r«eguliers un «echantillon de3H - 239Pu pendant 24 heures,
tout en relevant la temp«erature ambiante (Fig. 3.9). LÕimpact de la temp«erature
nÕest pas visible, pourvu cependant quÕelle reste dans le domaine de tol«erance du
scintillateur, Þx«ee par le fabriquant.

Figure 3.9 Ð Mesure de lÕinßuence de la temp«erature dans les fenöetresA et C à
lÕaide dÕun «echantillon de3H - 239Pu en Filter Count compt«e par r«ep«etition de 5 min
pendant 24 h sur le Triathler.

La poussière

De möeme que pour lÕ«ethanol, lors de la r«ealisation dÕun frottis, lÕajout invo-
lontaire dÕ«el«ements autres que les «eventuels radio«el«ements dans la Þole de liquide
scintillant est probable. Pour ce faire nous avons pr«epar«e cinq solutions marqu«ees
au 3H, avec un Þltre plus ou moins sale, dissout dans un liquide scintillant adapt«e,
le Filter Count. Après plusieurs s«eries de comptages sur un TriCarb, les mesures
dÕactivit«es sont en accord avec les valeurs de r«ef«erences attendues (activit«es
incorpor«ees). Cependant, la relation rendement-quenching nÕexiste pas (Fig. 3.10).
De plus, la valeur de tSIE pour un blanc avec et sans frottis dissout est la möeme, ce
qui permet de conclure que ce frottis dans ce liquide scintillantnÕa pas dÕimpact.

Toutefois, les incertitudes exp«erimentales sur les di! «erentes valeurs pr«esentent
de grandes disparit«es. En fait, en consid«erant les valeurs de tSIEpour chacun des
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Figure 3.10 Ð Variation du tSIE en fonction de la quantit«e de poussière.

comptages (Fig. 3.11), on peut remarquer la grande variation au d«ebut puis la
stabilisation autour dÕune certaine valeur, alors que le blanc reste constant. Ceci
est döu à la faücon dont le tSIE est mesur«e par le TriCarb : il utilise une source
externe pour d«eterminer le quenching, situ«ee sous lÕ«echantillon. Si on estime que la
poussière d«ecante au fur-et-à-mesure des r«ep«etitions, le tSIE devient alors de plus
en plus faible mais la source se clariÞe, ce qui explique la conformit«e des activit«es
mesur«ees avec celles attendues. Le tSIE reste donc un indicateur et ne repr«esente
pas toujours le quenching de la solution.

3.2 D«etermination de lÕactivit«e ! à partir des spectres

La s«eparation en «energie nÕest valable quÕavec des" de faibles «energies. Nous
savons que les spectres en «energie! et " sont indissociables, alors seuls les" dont
lÕ«energie" max sera inf«erieureà celle minimale des! pourront öetre s«epar«es. LÕ«energie
minimale des! «etant de lÕordre de 3 MeV, on peut admettre pouvoir s«eparer les!
des" si ces derniers ont un" max inf«erieur à au plus 0,3 MeV.

3.2.1 S«eparation manuelle

Cette s«eparation en «energie ne peut öetre faite que par un utilisateur averti.
En e! et, la forme du spectre dÕun «el«ement est caract«eristique de lÕ«el«ement mais
aussi du cocktail de scintillation (composition, quenching, etc.).Il sÕagit dÕabord
de reconnaöõtre gröace à lÕexp«erience des spectres typiques" et surtout ! , de faücon à
les isoler (Fig. 3.12).

Cette m«ethode ne permet dÕisoler que des «el«ements" de faible «energie, comme



3.2. D«etermination de lÕactivit«e ! à partir des spectres 81

Figure 3.11 Ð Variation de lÕindicateur de quenching (tSIE) pour chaque «echantillon
de frottis sale en fonction du temps de d«ecantation depuis le premier comptage. Les
courbes trac«ees sont pour faciliter la lecture.

Figure 3.12 Ð Exemple dÕun spectre3H/ 239Pu sur le Triathler où les deux zone "
et ! sont identiÞables et d«eÞnies.
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le 3H (18,6 keV), 14C (156,5 keV), le 63Ni (65,9 keV) ou le 241Pu (20,8 keV).

3.2.2 Analyse automatique à deux fenöetres

Cette m«ethode est principalement utilis«ee dans la mesure du3H. En ajustant
une fenöetre sur son spectre, et une autre sur une plage plus large, celle du 14C par
exemple (Fig. 3.13), on a donc une fenöetre de mesure et une de contröole. Si les
nombres de coups dans les deux fenöetres sont «egaux, alors on peut garantir que la
mesure faite est celle du3H. Dans le cas contraire, on ne peut pas se prononcer.

Figure 3.13 Ð Exemple de spectres3H et 14C sur le TriCarb.

La fenöetre est param«etr«ee à lÕaide de deux mesures : un blanc etune solution
de r«ef«erence (3H), puis dÕune s«erie de calcul de facteurs de m«erite (Eq.3.2) pour
plusieurs fenöetres (Fig.3.14), fonction du rendement / et du taux de comptage du
bruit de fond r0, tel que :

Fm (f ) =
/ 2(f )
r0(f )

(3.2)

Alors nous avons «etudi«e lÕ«evolution de deux facteurs de m«erite,d«eÞni lÕun par
rapport à lÕautre :

Ð Fm1(x) est calcul«e dans la fenöetre [x ; L max ] ;
Ð Fm2(x) est calcul«e dans la fenöetre [L min ; x].

De cette faücon :
Ð max(Fm1(x)) = Fm1(L min ) ;
Ð max(Fm2(x)) = Fm1(L max ).

Au bout dÕenviron cinq it«erations,L min et L max nÕ«evoluent plus : la fenöetre optimale
au sens du facteur de m«erite est d«etermin«ee.
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Figure 3.14 Ð D«etermination de la fenöetre A (3H) par variation simultan«ee de deux
facteurs de m«erite (cinquième et dernière it«eration). La fenöetre ainsi d«etermin«ee est
[176 ; 277].

Avec cette valeur haute, la totalit«e du spectre 3H nÕest pas comprise dans
la fenöetre, et des coups sont compt«es dans la seconde fenöetre, ce que nous ne
souhaitons pas. Nous avons donc d«eÞni la limite haute à la Þn du spectre 3H, ce qui
maximise son rendement de comptage, mais pas le facteur de m«erite pr«ec«edemment
d«eÞni. La fenöetre alors choisie est [176 ; 400].

3.2.3 Analyse automatique à trois fenöetres

Cette m«ethode comporte deux fenöetres de mesure, nomm«ees A etC, et une
fenöetre de contröole, B. D«eÞnie dans lÕordre A, B puis C, cette m«ethode permet de
faire des mesures de nombre de coups dans A et C, sous condition du nombre de
coups dans B. Une attention soigneuse doit donc öetre apport«ee dans la s«election de
ces fenöetres, sp«eciÞque à ce quÕon d«esire mesurer. Les fenöetres sont parfois pr«esen-
t«ees dans un autre ordre, BCA, pour" , contröole et ! ; ici lÕordre alphab«etique prime.

Ainsi, dans le cas dÕune mesure3H/! , nous pouvons d«eterminer ces trois r«egions
(Fig. 3.15) sur le Triathler (Hidex) : la fenöetre A pour le 3H, la B pour le contröole et
C pour les «emetteurs! , et ainsi garantir que quand la fenöetre B nÕenregistre aucun
coups, la mesure faite sur A est du3H, et celle sur C des! .

Les bornes de la fenöetre A sont d«eÞnies de la möeme faücon que dans la section
pr«ec«edente, möeme si cette fois la seconde fenöetre ne recouvre plus la première.

La fenöetre C, d«edi«ee aux! , est d«eÞnie non-optimis«ee, cÕest-à-dire couvrant la
totalit«e des «emissions! , en prenant en compte un possible quenching (Tab.3.3).
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Figure 3.15 Ð Exemple dÕun spectre3H/ 239Pu sur le Triathler avec les trois fenöetres
A, B et C.

Fenöetre Limite basse Limite haute Rendement (%)
A ( 3H) 176 400 20,4 ± 0,8
B (contröole) 400 550 -
C («emetteurs ! ) 550 1000 99,6 ± 3,7

Table 3.3 Ð Param«etrage des fenöetres pour le Triathler.
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3.3 La mesure 3H/ !

Dans cette partie, nous allons d«evelopper une proc«edure permettant une
«evaluation de la contamination de colis par de simples manipulations, enutilisant
un appareil compact : le Triathler (Multi Label Tester) [ Dougniaux 2010]. Cette
technique associe un comptage simultan«e! / " dÕun frottis avec un système de
mesure à scintillation liquide optimis«e. Nous allons montrer que ce protocole
aide les convoyeurs de matières radioactives à respecter la l«egislation (Accord
Europ«een sur le transport de matières dangereuses par route [ADR]). Notre
approche r«eduit le nombre dÕop«erateurs et le temps de mesure : elle se fonde sur
un frottis dissout dans un liquide scintillant et analys«e sur place. Le problème de
lÕauto-absorption, principalement des! , intrinsèque au comptage par compteur
proportionnel [NF ISO 10704], est alors «evit«e. Il nÕy a plus de perte dÕe"cacit«e
de comptage autre que due au quenching. Avec lÕoptimisation des paramètres
exp«erimentaux (type de frottis et de cocktail scintillant, tension du photomulti-
plicateur, temps de stabilisation, mode dÕampliÞcation), nous avonspu obtenir
des r«esultats corrects pour les «emetteurs! et " , comme le 3H avec une limite
de d«etection de lÕordre de 1 Bq. Bien que d«ejà existante, ce type de m«ethode
«etait alors r«eserv«e aux laboratoires b«en«eÞciant dÕ«equipements sp«eciÞques et de
personnels qualiÞ«es. D«esormais ce type de contröole peut öetre r«ealis«e in situ, et bien
söur pour toute autre application où un contröole de contamination sÕav`ere n«ecessaire.

Beaucoup de pays utilisent leurs infrastructures routières pour transporter
des matières dangereuses, ce qui inclut les colis nucl«eaires. JusquÕà pr«esent,
les colis «etaient contröol«es sur place à lÕaide de frottis [NF ISO 7503], lesquels
«etaient analys«es ensuite en laboratoire. Habituellement analys«es par des compteurs
proportionnels ! / " , les frottis ne pouvaient r«ev«eler aucune contamination au3H du
fait de sa trop basse «energie, et les rendements de comptage! «etaient mal connus
du fait de la quantit«e variable de poussière apport«ee cr«eant de lÕauto-absorption
des rayonnements! en plus de celle intrinsèque aux frottis.

Nous proposons donc une m«ethode permettant une analyse complète in situ,
bas«ee sur un comptage par scintillation liquide, ce qui r«esout les problèmes de la
d«etection des" de faible «energie et du rendement! . Pour ce faire nous utilisons
un cocktail de scintillation permettant la dissolution dÕun frottis, un compteur à
scintillation liquide portable et un protocole simple, utilisable par un non-sp«ecialiste
(Fig. 3.16).

3.3.1 M«ethode

3.3.1.1 Le protocole

Un op«erateur frotte 100 cm2 de la surface du colis avec un frottis humide (à
lÕ«ethanol), puis pr«epare deux Þoles avec 20 mL de liquide scintillant. La première
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sera pour faire une mesure du bruit de fond et aura un frottis propre dissout, tandis
que la seconde aura le frottis à analyser.

Figure 3.16 Ð Sch«ema du protocole de mesure.

LÕappareil utilis«e est un Triathler, developp«e par la soci«et«eHidex, seul compteur
à scintillation liquide aussi compact et donc transportable. Nous allonsd«evelopper
dans la suite les di! «erents choix et essais qui ont conduità ce protocole en particulier.

3.3.1.2 Frottis et cocktail de scintillation

La première «etape a «et«e la d«etermination de la combinaison la plus favorable
entre un frottis et un liquide scintillant. Nous avons donc men«e des tests de dissolu-
tion sur cinq types de frottis et quatre liquides scintillants, dont un, le Filter Count,
sp«ecialement cr«e«e pour dissoudre les Þltres.

Papier Fibre de Coton Ester de Nitrate de
Þltre verre cellulose cellulose

Ultima Gold LLT Non Non Non > 24h > 24h
Monophase S Non Non Non Très faible Très faible
Optiphase Hisafe Non Non Non Très faible Très faible
Filter Count Non Non Non < 15 min < 15 min

Table 3.4 Ð Solubilit«e ou temps de dissolution pour di! «erentes 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 r«ep«etitions de comptage de 600
minutes de bruit de fond, moiti«e en Þole de plastique, moiti«e en Þole de verre, avec
le Triathler (Tab. 3.5).

Le bruit de fond est moindre dans un certain cas, et d«etermine un trio utilisant
un Þltre en ester de cellulose, de chez Advantec, dissout dans du Filter Count, de
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Fiole en plastique Fiole en verre
Filter Count + nitrate de cellulose 8 ,7 ± 0,3 8,9 ± 0,3
Filter Count + ester de cellulose 7,9 ± 0,2 8,0 ± 0,2

Table 3.5 Ð Bruits de fond moyens (s! 1) pour la d«etermination de la matrice de
comptage (Þltre, liquide scintillant et Þole).

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

3.3.1.3 Tension et MCA de lÕappareil

Ce travail cherche à mesurer simultan«ement des! et des " . AÞn de mesurer
des «emetteurs" , comme le 3H avec des «energies de quelques dizaines de keV, le
Triathler doit pouvoir couvrir ces plages dÕ«energie, mais aussi voir des ! de plus
de 5 MeV. Nous avons conserv«e la tension dÕalimentation Þx«ee à 842 V pournotre
appareil et positionn«e le MCA (multi-channel analyzer) en mode logarithmique, ce
qui permet de couvrir lÕensemble des plages dÕ«energie demand«ees. Ces r«eglages ne
permettent pas la d«etection la plus e"cace pour les! et les " car chaque «emission
nÕest que sur une petite plage du spectre total.

Nous utilisons comme fenöetres celles donn«ees par la m«ethode destrois fenöetres
(Cf. 3.2.3) pour en d«eterminer une pour le3H (A) et une autre pour les ! (C). La
B est la fenöetre de contröole.

3.3.1.4 Inßuence des " autres que le 3H

Dans le cadre de la mesure de frottisin situ , nous nous sommes aussi int«eres-
s«es aux interf«erences dues aux autres «emetteurs" dans les fenöetres d«etermin«ees.
Nous avons donc d«etermin«e les rendements de d«etection de quelques radio-isotopes
(Tab. 3.6).

«El«ement E ! max Rendement par fenöetre (%)
(keV) A B C

3H 18,6 20,4 ± 0,8
14C 156,0 27,7 ± 0,8 42,0 ± 0,7 23,6 ± 0,8

60Co 317,3 20,6 ± 0,7 19,0 ± 0,7 60,3 ± 1,8
90Sr/ 90Y 545,9/2279,8 20,8 ± 0,8 3,7 ± 0,1 66,5 ± 2,1

Table 3.6 Ð Rendement dans les trois fenöetres de quelques «emetteurs" communs,
d«etermin«e sur le Triathler.

A partir de ces rendements ind«ependants, nous avons d«etermin«e les rendements
dans les trois fenöetres (Tab.3.7).
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Combinaison Rendement par fenöetre (%)
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 Ð Rendement utilis«e en fonction des combinaisons de fenöetresdans les-
quelles des coups sont d«etect«es. LeX correspond à une d«eÞnition non relevante.

3.3.1.5 Discrimination

Il apparaöõt quÕavec ce protocole simple mis en place nous pouvons garantir
lÕabsence de contamination, mais pas toujours combien le cas «ech«eant. Donc,
parce que beaucoup de contaminants ont un impact non n«egligeable dans les
fenöetres B et C, nous avons consid«er«e la discrimination, ce dontle Triathler est
capable [Hidex b]. Le r«esultat est donn«e sous forme de trois nombres, int«egration
des trois fenöetres A, B et C.

Pour savoir comment d«eterminer le facteur de discrimination (PLI Ð Pulse
Length Index), le Triathler donne une matrice 32, 64, un sous-«echantillonnage dÕune
matrice 1024, 1024 mettant en relation canaux et PLI. Quant au liquide scintillant,
le Filter Count nÕest pas compatible avec une s«eparation! / " telle quÕelle devrait
öetre avec le Triathler. De plus, le protocole ne permet pas un seuil de discrimina-
tion Þxe car les perturbateurs (poussière, «ethanol, couleur, . . .) ont un impact sur
la discrimination (Fig. 3.17).

3.3.1.6 Seuil de d«ecision et limite de d«etection

Gröace aux formules du seuil de d«ecision et de la limite de d«etection 7, nous
pouvons ajuster le temps de comptage en fonction des limites de d«etection attendues.
Ainsi, pour un frottis de 100 cm2 avec une e"cacit«e de 10% [NF ISO 7503] et un
comptage de 300 s, nous obtenons de bons r«esultats pour d«eterminer si lecolis peut
öetre transport«e (Fig. 3.18). Par contre il faut 1100 s dans les möemes conditions pour
v«eriÞer la contamination ! .

7. Cf. annexe A
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Figure 3.17 Ð Exemple dÕune matrice donn«ee par le Triathler pour aider à la
d«etermination du PLI. La source (5,2 ± 0,26 Bq de 60Co et 2,5 ± 0,08 Bq de 239Pu
en Filter Count) est dans deux conditions : à gauche dans des conditions id«eales, et
à droite avec 0,2 mL dÕ«ethanol et un quenching bleu. La Þgure de gauche montre
un petit cercle ! et un Ç trait È horizontal " , les deux zones nÕ«etant pas clairement
s«epar«ees. La Þgure de droite pr«esente ces deux möeme zones, maiscelle ! est plus
claire (moins d«eÞnie) et une zone oblique est apparue, mettant un terme d«eÞnitif à
toute tentative de discrimination.

3.3.2 Validation de la m«ethode

3.3.2.1 Comparaison des m«ethodes de mesure

Nous avons d«epos«e 96,5 mg dÕune solution de239Pu à 10,7 ± 0,32 Bq/g sur une
coupelle de 20 cm2, dilu«e dans 5 mL de HNO3 à 0,5 mol/L. Ce d«epöot est «evapor«e
puis frott«e avec un Þltre Advantec. Le frottis et la coupelle ont «et«e compt«es sur
un NU208, avec les blancs correspondants, et lÕe"cacit«e standard de la coupelle
(0,23± 0,01). Nous avons ensuite mesur«e lÕactivit«e du frottis sur un TriCarbet le
Triathler (Tab. 3.8).

Rendement (%) Activit«e (Bq)
NU20 23 0,84± 0,08
TriCarb 100 0,91± 0,07
Triathler 100 0,90± 0,09

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

Nous pouvons remarquer que le NU20 sous-estime le r«esultat, comme on pouvait

8. NU20 : compteur ! / " proportionnel à gaz (Ar/CH 4)
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Figure 3.18 Ð D«etermination du temps de mesure par rapport aux limites de d«e-
tection ! et " . Les deux courbes mettant en relation le temps de comptage avec la
limite de d«etection pour les deux fenöetres A et C sont à compareravec les limites
de de transport et de contamination d«eÞnies par la norme pour les deux types de
rayonnements [NF ISO 7503]. Une mesure de 300 s permet donc largement de d«e-
terminer la transportabilit«e dÕun colis, et une mesure de 1 100 s enassure la non
contamination.
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sÕy attendre, et ce döu à lÕauto-absorption. Ce test nous a aussi permis de valider la
m«ethode en comparant le Triathler à notre r«ef«erence : le TriCarb.

3.3.2.2 R«ep«etabilit«e et reproductibilit«e

Nous avons e! ectu«e cinq comptages du bruit de fond pour v«eriÞer la r«ep«etabi-
lit«e [NF T90-210] du protocole dans di! «erentes conditions (Tab.3.9), e! ectuer au
Roule9 et au GEA.

Lab. Temps A (s! 1 brut) B (s! 1 brut) C (s! 1 brut)
(s) µ 2uexp 2umes µ 2uexp 2umes µ 2uexp 2umes

Roule 300 3,6 0,2 0,2 3,2 0,2 0,2 2,8 0,2 0,2
GEA* 300 2,4 0,2 0,2 3,3 0,3 0,2 3,3 0,3 0,2
GEA 300 5,1 0,1 0,3 5,7 0,2 0,3 5,9 0,2 0,3
GEA 600 4,4 0,1 0,2 5,7 0,1 0,2 6,1 0,2 0,2

Table 3.9 Ð Tests de r«ep«etabilit«e (Bruit de fond moyenµ (s! 1) et incertitudes asso-
ci«esu (mesur«ee et exp«erimentale)) (* Blindage de plomb ajout«e autour d«etecteur).
La d«eÞnition des fenöetres est pour rappel donn«ee par le tableau3.3.

Les dispersions des di! «erents mesurages «etant similaires à lÕestimation de lÕin-
certitude (Tab. 3.9), nous concluons que ce protocole est r«ep«etable. Nous avons donc
d«eÞnie di! «erentes sources (Tab.3.10) permettant dÕen appr«eci«e la reproductibilit«e.
Le tableau 3.11 regroupe lÕensemble des r«esultats.

IdentiÞant Activit«e 3H (Bq) Activit«e 239Pu (Bq)
S0 0,93± 0,02
S1 145,5 ± 2,2 1,10± 0,02
S2 145,3 ± 2,2 1,09± 0,02
S3 145,8 ± 2,2 1,10± 0,02
S4q 145,3 ± 2,2 1,09± 0,02 quenching bleu

Table 3.10 Ð La liste des sources utilis«ees.

9. Laboratoire souterrain bas bruit de fond, sous la montagne du Roule, à Cherbourg .
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Lab. et source A (s! 1 brut) B (s! 1 brut) C (s! 1 brut)
µ 2uexp 2umes µ 2uexp 2umes µ 2uexp 2umes

GEA S0 5,2 0,1 0,3 5,7 0,2 0,3 6,9 0,3 0,3
Roule S0 3,7 0,2 0,2 3,3 0,2 0,3 3,9 0,3 0,3
GEA S1 34,8 0,2 0,4 5,9 0,3 0,4 7,1 0,3 0,2
GEA S2 34,6 0,5 0,6 5,9 0,3 0,4 6,9 0,4 0,3
GEA S3 35,1 0,4 0,5 5,9 0,3 0,4 6,8 0,2 0,3
GEA S4q 34,4 0,6 0,6 5,9 0,3 0,4 7,0 0,5 0,3

Table 3.11 Ð Tests de reproductibilit«e (Taux de comptage moyenµ (s! 1) et in-
certitudes associ«esu (mesur«ee et exp«erimentale)) sur quatre sources (Tab.3.10) et
deux lieux avec des comptage de cinq r«ep«etitions.

Les essais r«ealis«e montre la reproductibilit«e de la m«ethodeselon di! «erents axes,
tant en lieu de mesure quÕen lieu. On peut remarquer par exemple que lÕ«echantillon
S0 (Tab. 3.10) est, comme attendu, au niveau du bruit de fond dans les tableaux
3.9 et 3.11 dans les fenöetres A et B.

Conclusion

Le trio Filter Count (Perkin Elmer) + ester de cellulose (Advantec ) + Þole
plastique apparaöõt öetre le meilleur compromis :

Ð dissolution quasi instantan«ee du frottis dans 20 mL de Filter Count ;
Ð quenching n«egligeable dans les conditions d«eÞnies dÕutilisation.
Deux feuilles de calculs standardis«ees ont «et«e «etablis pour les convoyeurs. La

première d«ecrit comment faire une mesure du bruit de fond, la seconde comment
faire la mesure et lÕexploiter. Cette m«ethodologie permet de d«etecter simplement
une «eventuelle contamination par un comptage! / " simultan«e in situ .

3.4 Soustraction du fond "

Les m«ethodes de traitement et dÕanalyse des spectres en «energiesÕappuient sur
des techniques dÕidentiÞcation des di! «erentes formes des signaux. Ainsi, comme on
lÕa vu pr«ec«edemment, une «emission" a un spectre continu, tandis quÕune «emission
! a un spectre de raies. Avec un tel sch«ema, il peut sembler ais«e ded«eterminer et
dÕidentiÞer qui est! et qui est " dans un spectre en «energie, en fonction de la forme.

3.4.1 Description

Dans le cas g«en«eral, pour que les! soient di! «erenciables du fond, il faut respecter
les critères de seuil de d«ecision et de limite de d«etection (Cf. annexe A). En e! et,
cette discrimination d«epend du temps de comptage et de lÕactivit«e " , le signal "
«etant consid«er«e comme du bruit dans lÕanalyse que lÕon mène. Nous allons proposer
ici deux approches di! «erentes de cette technique.
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3.4.2 Ajustement par une fonction simple

AÞn de ne pas chercher un spectre" de r«ef«erence, on peut reconnaöõtre le ou les
pics ! et les isoler par interpolation du fond " sous le spectre! par une fonction
simple, comme un polynöome du second ou du troisième degr«e.

3.4.2.1 Ajustement

Le premier ajustement possible concerne la totalit«e du spectre" , moins les pics!
rep«er«es. Ceci n«ecessite donc des fonctions permettant de d«ecrire la compl«exit«e dÕun
spectre contenant plusieurs «emetteurs" . Nous allons donc ici nous int«eresser à un
ajustement partiel, local, sous le ou les pics dÕint«eröet uniquement, par un polynöome.

Nous avons caract«eris«e un certain nombre de source en fonction du rapport de
leur activit«e " sur lÕactivit«e! (Tab 3.12).

IdentiÞant Nucl«eides Rapport dÕactivit«e"/!
SI1 90Sr/ 90Y + 239Pu 0,6
SI2 60Co + 239Pu 1,7
SI3 90Sr/ 90Y + 239Pu 4,4
SI4 90Sr/ 90Y + 239Pu 8,2
SI5 90Sr/ 90Y + 239Pu 44
SI6 90Sr/ 90Y + 239Pu 49
SI7 90Sr/ 90Y + 241Am 337

Table 3.12 Ð Echantillons utilis«es pour lÕajustement des pics! class«es en fonction
du rapport de lÕactivit«e" sur celle ! .

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

1. Estimation de la position et de la largeur du pic, d«eÞnition dÕune fenöetre ! ;

2. S«election des 50 points de part et dÕautre pour lÕinterpolation ;

3. Ajustement du fond " par un polynöome de degr«e trois ;

4. Calcul de lÕactivit«e dans le pic.

Etant donn«e quÕon travailleÇà lÕÏil È, la première condition de reconnaissance
visuelle du pic nÕest pas forc«ement ni «evidente ni r«ealis«ee. Ainsi, le pic est «evident
pour lÕ«echantillon SI1 (Fig.3.19), mais est loin de lÕöetre pour le num«ero SI7
(Fig. 3.20).

Les r«esultats (Tab. 3.13) montrent plusieurs faits assez surprenant

1. Les r«esultats par les polynöomes de degr«e 2 et 3 sont strictement «egaux ;
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Figure 3.19 Ð Spectre!/" avec un! (239Pu) bien d«eÞni (Echantillon SI1, Tab. 3.12)

Figure 3.20 Ð Spectre!/" avec un ! invisible (Echantillon SI7, Tab. 3.12).

IdentiÞant Fenöetres Rendement! (%)
de source 1 2 3

SI1 130-280 119,5 ± 4,4 99,2 ± 4,5 99,2 ± 4,5
SI2 190-380 130,6 ± 5,8 108,8 ± 6,1 108,8 ± 6,1
SI3 160-430 94,5 ± 6,8 99,3 ± 6,7 99,3 ± 6,7
SI4 200-320 60,5 ± 15,8 97,6 ± 15,3 97,6 ± 15,3
SI5 210-340 - 69,6 ± 12,2 69,6 ± 12,2
SI6 250-450 43,5 ± 26,9 108,6 ± 26,7 108,6 ± 26,7
SI7 non vu - - -

Table 3.13 Ð R«esultats des rendements! pour les ajustements des fonds (bruit et
" ) sous di! «erents pics! par des polynöomes de degr«e 1, 2 et 3.
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2. Le pic de lÕ«echantillon SI6 est identiÞ«e mais pas le SI5 dont le ratio est pourtant
plus faible.

Les ajustements sous le pic! par des polynöome de degr«e 2 ou 3 donnent le möeme
r«esultats car la partie int«eressante, «evalu«ee sous le pic, nÕ«evolue quasiment pas, au
contraire de lÕavant et de lÕaprès (Fig.3.21).

Quant au rendement mesur«e pour lÕ«echantillon SI5, ce peut öetre döu au temps
de comptage (2h). Par comparaison, lÕ«echantillon SI6 a «et«e mesur«e 6h,avec une
activit«e ! de 1 Bq, soit 200 Bq/L, et une limite de d«etection (Tab. 3.14) permettant
th«eoriquement de voir le pic. Cependant, les incertitudes surle rendement montrent
que la d«etection de ce pic est très subjective.

Figure 3.21 Ð Exemple dÕajustements avec un polynöome de degr«e 3 (Echantillon
SI3, table 3.12).

3.4.2.2 Limite de d«etection

Pour chacun des ajustements nous obtenons une limite de d«etection10 de lÕordre
de la dizaine de Becquerel par litre (Tab.3.14).

On se heurte au problème dÕune limite de d«etection d«ependantede lÕactivit«e" ,
et aussi de la n«ecessit«e deÇ voir È et de reconnaöõtre les! pour pouvoir extraire
les informations souhait«ees du spectre. Une solution possible pour pallier ce besoin
de reconnaissance serait un ajustement du spectre" à partir des spectres " de
r«ef«erence, th«eoriques ou mesur«es.

3.4.3 Ajustement par un spectre de r«ef«erence

LÕajustement par un spectre de r«ef«erence semble öetre la meilleure m«ethode. En
e! et, la soustraction du fond " peut öetre exacte et seule reste lÕactivit«e! . Cette

10. Cf. annexe A
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IdentiÞant a# (Bq/L) t (min)
SI1 32,2 15
SI2 15,1 15
SI3 8,3 120
SI4 11,2 30
SI5 13,9 120
SI6 3,0 360
SI7 2,2 720

Table 3.14 Ð Limites de d«etection (a# ) dÕaprès les ajustements du fond" sous les
pics ! par rapport aux temps de comptage (t). Bien que la limite de d«etectionpuisse
öetre d«eÞnie, seuls les rendements des quatre premières sources ont «et«e retrouv«es
(Tab. 3.13).

m«ethode n«ecessite donc deux «el«ements : une bibliothèquecontenant les spectres de
r«ef«erence et des critères dÕajustement.

Sachant quÕun spectre! ne couvre pas lÕensemble de la plage en «energie, il y
a donc deux zones exemptes dÕ! , une à basse «energie (0 - 100 keV) et lÕautre à
haute «energie (500 - 4000 keV)11. On a donc deux zones disponibles pour ajuster
les courbes de r«ef«erences sur le spectre mesur«e.

Les m«ethodes dÕajustement sont multiples (Moindre-carr«e, corr«elation, ...) mais
dans ce cas, la di"cult«e est la d«etermination du spectre de r«ef«erence. En e! et, dans
des cas simples, on peut reconnaöõtre le spectre (Fig.3.22), mais dans le cas g«en«eral,
il y a plusieurs " dans des proportions variables et la d«econvolution devient de
plus en plus complexe. CÕest lÕobjectif du logiciel RadSpectraDec[Malinovsky 2002].

Dans le cas de la mesure de la radioactivit«e dans lÕenvironnement, cette
m«ethode est pour lÕinstant peu exploitable du fait du nombre de radionucl«eides
possible, de la multiplicit«e des activit«es et du quenching, ce qui rend les solutions de
d«econvolution non unique et donc inexploitable. Nous allons consid«erer le cas dÕun
" unique et dÕun ou plusieurs! . Cependant, möeme dans cette conÞguration simple,
il se pose le problème du quenching. En e! et, celui-ci entraöõne une modiÞcation de
la forme des spectres, aussi bien en d«ecalage vers les basses «energies quÕen baisse
du taux de comptage.

Le quenching est pris en compte à travers la r«ealisation dÕun panel de spectres
pour di! «erentes valeurs de lÕindicateur de quenching par lÕajout dÕun agent quen-
chant, comme le nitrom«ethane. De plus, ce panel doit öetre r«ealis«e pour plusieurs
radionucl«eides. A lÕaide dÕun indicateur de quenching, cette bibliothèque permet

11. Un ! est vu comme un " dÕun dixième de son «energie [Horrocks 1974].
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Figure 3.22 Ð Spectre de r«ef«erence" (90Sr/ 90Y).

alors de disposer du spectre de r«ef«erence correspondant à lÕ«echantillon à analyser.

Cependant, il est raisonnable de supposer que le d«ecalage vers les basses «energie
puisse correspondre à une homoth«etie dÕun spectre de r«ef«erence, de la möeme faücon
que lÕajustement en taux de comptage à partir des deux zones exemptent des «evè-
nements ! . Le spectre de r«ef«erence" est modiÞ«e en fonction du" max de faücon à
correspondre au mieux au spectre, et norm«eà lÕaide des premiers canaux du spectre.
AÞn de faire correspondre les deux spectres, nous allons normer lÕun par rapport à
lÕautre. CÕest un processus en trois «etapes :

1. D«etermination des" max et homoth«etie ;

2. D«etermination de la norme (sur les 100 premiers canaux) et normalisation de
la r«ef«erence par rapport à la mesure ;

3. Soustraction du fond dans la fenöetre d«etermin«ee.

Nous allons prendre pour exemple un spectre pour lequel les radionucl«eides"
sont identiÞ«e comme90Sr/ 90Y, et contenant un certain nombre dÕ! (Fig. 3.23),
dont la pr«esence semble assez «evident entre les canaux 200 à 450. Le maximum de
ce spectre, aux environ de 2000, «evoque le" max de lÕyttrium, et lÕallure g«en«erale le
spectre90Sr/ 90Y.

Dans lÕexemple (Fig.3.23), le rendement ! obtenu est de 98,1± 6,4%, ce qui est
compatible avec les valeurs attendues. Cette valeur est à relativiser car le spectre"
est très simple et connu. Le rendement" est de 99,9 ± 4,1%. De plus, la limite de
d«etection, d«ependante du fond" soustrait par le spectre de r«ef«erence, est de 11,1
Bq/L (canaux 200 à 450), beaucoup trop par rapport à la limite r«eglementaire des
0,1 Bq/L en ! !
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Figure 3.23 Ð Exemple de spectre!/" avec un spectre90Sr/ 90Y de r«ef«erence. Ce
dernier est ajust«e en nombre de coups par les deux zones garanties sans ! , et en
möeme temps ajust«es par homoth«etie à partir des Þns des spectres.

3.5 Conclusion

La s«eparation des! et des " nÕest directement possible que dans la mesure
où les «energies sont correctement s«epar«ees : le spectre" nÕempiète pas sur le
spectre ! . Nous avons dans cette conÞguration mis en place une m«ethode de
mesure simultan«ee3H/ ! de frottis permettant à lÕaide dÕun appareil simple, le Tri-
athler, dÕatteindre les limites de d«etection de 0,04 Bq/cm2 en ! et 0,4 Bq/cm2 en 3H.

Dans le cas plus g«en«eral, la mesure de lÕactivit«e! ne peut se faire quÕen sous-
trayant le bruit de fond " . La manière la plus «evidente est dÕajuster le spectre avec
son spectre de r«ef«erence, puis dÕöoter sa contribution au spectre total pour en d«e-
duire les ! . Cependant, cette m«ethode ne fonctionne que dans des cas très simples,
la d«econvolution de spectre" «etant d«ejà particulièrement complexe sans contribu-
tion ! . Nous avons donc interpol«e sous le pic! par un polynöome mais nous restons
d«ependants de lÕactivit«e" dans lÕ«echantillon pour la limite de d«etection (Fig.3.24).
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Figure 3.24 Ð Temps de comptage en fonction du fond" pour di! «erentes limites
de d«etectiona# .

AÞn de diminuer lÕinßuence des" dans la d«etermination de la limite de d«etection,
nous allons devoir utiliser un moyen permettant de les s«eparer des! avant quÕils
soient regrouper dans un seul et möeme spectre. Certains appareils commerciaux
proposent de r«egler des paramètres permettant de discriminer les ! des " ; nous
allons donc aborder un nouveau chapitre aÞn dÕ«etudier ces techniqueset les r«eglages
des paramètres.
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4.1 Discrimination des rayonnements !/"

4.1.1 Les rayonnements dans le liquide scintillant

Nous avons vu que la densit«e dÕ«etats excit«es «etait di! «erente dans le cas des! et
des" . Le d«epöot dÕ«energie des! permet aux mol«ecules dÕatteindre des «etats excit«es
di! «erents de ceux dus aux" , en particulier des «etats triplets. Ce sont ces «etats
qui peuvent conduire à de la phosphorescence, ou de la ßuorescence retard«ee, en
plus des ph«enomènes de ßuorescence. Les di! «erentes constantes de vitesse associ«ees
à chacune de ces transitions (Tab. 2.3) donnent aux impulsions lumineuses des
formes di! «erentes, li«ees aux rayonnements! ou " .

Figure 4.1 Ð Illustration des proÞls dÕimpulsion!/" .

Math«ematiquement, la forme de ces impulsions peut öetre simplement d«ecrite par
une fonction densit«e de probabilit«e. Cette fonction exprime la probabilit«e pour un
photon dÕöetre «emis à un tempst, et lÕintensit«e du signal est donc :

I (t) = p(t)Np (4.1)

avec Np le nombre moyen de photons «emis parN mol«ecules excit«ees etp(t) la
fonction densit«e de probabilit«e en question.

La d«esexcitation des mol«ecules excit«ees suit une loi exponentielle en fonction du
temps t, de dur«ee de vie moyenne#. p(t) peut sÕ«ecrire pour les deux composantes,
une première dite rapide (not«eef commefast) correspondant à la ßuorescence, une
seconde dite lente (not«ees commeslow) pour la phosphorescence et la ßuorescence
retard«ee :
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p(t) =
1

#f,s
e

! t
$f,s (4.2)

La forme de lÕimpulsion r«esulte de la superposition des photons issus des com-
posantesf et s, chacune norm«ee par leur poids respectifqf et qs :

qf =
N f

N f + Ns
=

R
R + 1

(4.3)

qs =
Ns

N f + Ns
=

1
R + 1

(4.4)

avecR = N f /N s et qf + qs = 1. On obtient alors :

p(t) =
R

1 + R
1
#f

e
! t

$f +
1

1 + R
1
#s

e! t
$s (4.5)

Selon le möeme principe, la forme impulsions peuvent öetre mod«elis«ee par une
somme den exponentielles. Ainsi, les impulsions de scintillation liquidede Bo-
rexino sont mod«elis«ees par trois ou quatre exponentielles repr«esentant les diverses
composantes dÕun rayonnement (Tab.5.15).

p(t) =
/ qi

#i
e! t/& i (4.6)

Rayonnement #1 #2 #3 #4 q1 q2 q3 q4

" 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 Ð Constantes du modèle de Borexino pour les impulsions! et
" (Eq. 4.6) [Ranucci]. # en nanoseconde etq en Coulomb.

Les valeurs d«etermin«ees des constantes mesur«ees au Borexino (Tab. 5.15)
mettent en «evidence une quatrième composante pour les! qui les di! «erencie nette-
ment des" (Fig. 4.2).

4.1.2 M«ethodes de discrimination

Du fait de la di ! «erence des impulsions! et " li«ee aux «etats dÕ«energieS et
T, il y a deux faücons de les discriminer. La première est de mesurer le temps de
d«ecroissance de lÕimpulsion (Pulse Decay), soit une estimation des # ; la seconde
m«ethode est une mesure de la forme de lÕimpulsion (Pulse Shape)[Bag«an 2010], soit
une estimation deR.

Si une impulsion «etait constitu«ee dÕune inÞnit«e de photons d«ecrivant parfaite-
ment la forme de la fonction densit«e de probabilit«e, le paramètrede discrimination
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Figure 4.2 Ð Forme des impulsions! et " pour un cocktail de scintillation PC/PPO
(1,5 g/L), mesures issues de Borexino [Ranucci].

serait unique pour chaque type de particule. Cependant, lÕ«emission est un processus
statistique et les valeurs des facteurs de discrimination id«eauxpour les di! «erentes
«emissions ont une certaine dispersion, ce qui introduit la probabilit«e de mauvaises
d«eterminations des «evènements.

4.1.2.1 Pulse Decay Analysis

Cette m«ethode consiste à mesurer la longueur (dur«ee) de lÕimpulsion et ainsi
d«eterminer lÕorigine du signal. Cette m«ethode est principalement utilis«ee dans deux
compteursà scintillation liquide : le système PERALS et le TriC arb. Le premier ap-
pareil, le PERALS (pour Photon Electron Rejecting in Alpha Liquid Scintillation ),
utilise une double d«erivation du signal entrant par rapport au temps, suivi dÕune
conversion temps/amplitude puis dÕune discrimination par rapport àun seuil Þx«e.
Quant au TriCarb, le signal analogique est Þltr«e par une mise en forme gaussienne
(passe-bas), puis d«eriv«e (Fig.4.3). Les temps sont mesur«es parzero-crossing et le
facteur seuil est r«eglable entre 0 et 255 ns.

Une variation de cette dernière m«ethode, appel«ee TR-PDA, pourTime Resolved
Pulse Decay Analysis[Passo 1994], permet dÕaugmenter le gain de discrimination
dans un modelow-level sur le TriCarb. Cette m«ethode, destin«ee dans un premier
temps à isoler les vrais «evènements" du reste, se concentre sur les impulsions
secondaires qui suivent lÕimpulsion primaire. Dans le cas dÕun" , les impulsions
secondaires sÕatt«enuent très vite. On peut aussi remarquer quela distribution en
«energie des di! «erentes impulsions est très variable (Fig.4.4).
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Figure 4.3 Ð Filtre passe-bas puis di! «erentiation en place dans un Tri-
Carb [Passo 1994][Aupiais 1997].

Figure 4.4 Ð TR-PDA [Passo 2002] (Time resolved pulse decay analysis). M«ethode
alliant une analyse temporelle à la discrimination, ce qui permet de di! «erencier les
«evènements du fond des vrais «evènements" .



106 Chapitre 4. S«eparation «electronique des signaux

4.1.2.2 Pulse Shape Analysis

Cette m«ethode consiste en lÕajustement de lÕimpulsion entrante par une «equation
connue, g«en«eralement bas«ee sur une somme dÕau moins deux int«egrales, repr«esentant
les deux composantes, rapide (f -fast) et lente (s - slow) (Eq. 4.5). Cette «equation a
une propri«et«e particulière utilis«ee en discrimination : lenombre R croöõt avec la dimi-
nution de la densit«e dÕionisations. De la möeme faücon, un rapportR = ( qs#f )/ (qf #s)
est aussi parfois employ«e [Marrone 2002].

4.1.2.3 Charge sur «energie

Du fait de la di ! «erence entre les deux rayonnements, le rapport de lÕint«egrale
(la charge) sur le maximum (la tension) de lÕimpulsion permet une discrimination.

Dans le cas du Triathler, chaque signal d«etect«e est mesur«e en intensit«e et en
dur«ee. Le facteur discriminant (PLI - Pulse Length Index) est mesur«e à partir de
la charge de lÕimpulsion, et la discrimination est faite en comparant la charge et
lÕ«energie. Un MCA trie la charge de la möeme faücon que lÕ«energie sous forme dÕun
histogramme de 1024 canaux. La valeur du facteur de discrimination est donc com-
prise dans cette plage. En repr«esentant sous forme dÕun graphique bi-param«etrique
amplitude-PLI, le facteur de discrimination correspond à une ligne horizontale s«e-
parant de part et dÕautre les deux types de rayonnements, avec pour les valeurs
«elev«ees du PLI les! et inversement les" . AÞn de permettre le r«eglage simple de ce
paramètre, le Triathler peut transmettreà un ordinateur ce graphe bi-param«etrique,
mais celui-ci nÕest quÕun aperücu car chaque pixel repr«esente 16canaux dÕ«energie en
abscisse, et 32 en ordonn«ee (Fig.4.5). Il ne permet donc pas vraiment de trouver le
bon r«eglage, ni de prouver quÕun «echantillon est discriminable ou non.

Figure 4.5 Ð Graphique bi-param«etrique issu dÕune mesure de222Rn avec le Tri-
athler par les «equipes dÕHidex. LÕabscisse repr«esente lÕamplitude des impulsions et
lÕordonn«ee repr«esente la charge. Le facteur de discrimination (PLI) est donn«e par
la ligne horizontale. [Hidex a].
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4.1.2.4 Tail-to-total ratio

Cette m«ethode intègre la traöõne de lÕimpulsion (charge partielle) et la compare
à lÕint«egrale totale (charge totale), ce qui permet à chaque «evènement dÕöetre com-
par«e, ind«ependamment des «energies. Les «evènements peuvent öetre repr«esent«es sur
un graphique bi-param«etrique (Total signal Vs Tail signal ). Le seuil est une droite
passant par z«ero, et la valeur du facteur de discrimination est la pente de la droite
(Fig.4.6). CÕest la m«ethode utilis«ee par les appareils Quantulus (Wallac), dont le
discriminant, le PSA level, est r«egl«e sur une plage de 0 à 255.

Figure 4.6 Ð Graphique sch«ematique bi-param«etrique comparant lÕint«egrale de la
traöõne de lÕimpulsion et lÕint«egrale totale [Pates 1994].

Des variations dans la d«eÞnition de ce facteur consistent en la d«eÞnition du
d«epart de lÕint«egrale de la charge et du temps dÕint«egration. On d«eÞnit donc le
pseudo Tail-to-total ratio avec un temps mort impos«e avant lÕint«egration partielle.

4.1.2.5 Post Impulsion Analysis

Comme nous lÕavons vu dans le chapitre 1, les post-impulsions sont des
impulsions retard«ees corr«el«ees avec lÕimpulsion principale. Il sÕavère que plus le
nombre de photons incidents est important, plus la probabilit«e de post-impulsion
est importante. Ainsi, les rayonnements " sont beaucoup moins sujets à ces
post-impulsions que les rayonnements! (Fig. 4.4).

Les options dites Time Resolved, en particulier sur le TriCarb, utilisent ces
post-impulsions aÞn dÕaider à la discrimination. Historiquement,cette m«ethode a
«et«e d«evelopp«ee aÞn dÕam«eliorer la qualit«e des signaux" , mais une m«ethode (TR-
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PDA [Passo 1994]) peut öetre mise en place sur le TriCarb pour la discrimination.

4.1.3 D«etermination du facteur de discrimination

Le facteur de discrimination est d«eÞni par lÕutilisateur sur les compteurs. Chaque
signal est analys«e selon di! «erents m«ethodes d«ecrites, en «energie et suivant un cri-
tère pour la discrimination, puis les valeurs obtenues sont compar«ees aux seuils,
ce qui d«etermine le type de rayonnement initial. G«en«eralement, si le r«esultat de la
m«ethode discriminante est sup«erieur au seuil d«eÞni, le signal est consid«er«e comme
«etant issu dÕun rayonnement! . Cette discrimination nÕest pas forc«ement parfaite et
il se peut que des «evènements soient mal class«es. Un taux dÕinterf«erences est alors
d«eÞni, mesurant les coups! compt«es comme" (1" # ! ), et r«eciproquement (1 ! # " )
(Eq. 4.7).

1" # ! = r S%," ! r 0"
r S%,T ! r 0T

1 ! # " = r S",% ! r 0%
r S",T ! r 0T

(4.7)

Avec :
Ð rS",T : taux de comptage de la source dÕ«etalonnage! dans la fenöetre totale ;
Ð rS"," : taux de comptage de la source dÕ«etalonnage! dans la fenöetre! ;
Ð rS",! : taux de comptage de la source dÕ«etalonnage! dans la fenöetre" ;
Ð rS!,T : taux de comptage de la source dÕ«etalonnage" dans la fenöetre totale ;
Ð rS!," : taux de comptage de la source dÕ«etalonnage" dans la fenöetre! ;
Ð rS!,! : taux de comptage de la source dÕ«etalonnage" dans la fenöetre" ;
Ð r0T : taux de comptage du blanc dans la fenöetre totale ;
Ð r0" : taux de comptage du blanc dans la fenöetre! ;
Ð r0! : taux de comptage du blanc dans la fenöetre" .
Le facteur de discrimination optimal pour une double mesure (!/" ) est d«eter-

min«e par 1" # ! = 1 ! # " : les deux taux dÕinterf«erences sont alors minima, dÕaprès
deux sources «etalons (! -pur et " -pur).

La valeur du facteur de discrimination optimal est intuitivement fon ction de
la qualit«e du cocktail de scintillation, mais moins trivialement des activit«es (ratio
"/! ) et des «energies (Fig.4.7 et 4.8). Il est donc recommand«e [NF ISO 11704]
de choisir pour les sources «etalons des radionucl«eides dÕ«energies proches de celles
de ceux pr«esents dans lÕ«echantillon à analyser, dans un rapport etun cocktail de
scintillation «equivalents [Ansoborlo 2009].

Nous souhaitons donc d«evelopper une m«ethode permettant de sÕa! ranchir de la
d«etermination du facteur de discrimination optimal par les deux sources «etalons, et
ne sÕattacher quÕà lÕ«echantillon à analyser.

4.2 Auto-d«etermination du facteur de discrimination

Nous avons vu la m«ethode standard de d«etermination bas«ee sur le comptage de
deux sources «etalons. Cependant, cette m«ethode d«epend de beaucoup de paramètres
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Figure 4.7 Ð Taux dÕinterf«erence pour deux sources241Am + 40K de 10 et 100 Bq.

Figure 4.8 Ð Taux dÕinterf«erence pour deux sources241Am + 90Sr/ 90Y de 10 et
100 Bq.
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et doit öetre syst«ematiquement r«eajust«ee en fonction des «echantillons à analyser. Par
exemple, un premier r«eglage du PDD1 a «et«e r«ealis«e pour les radionucl«eides90Sr/ 90Y
et 239Pu : la valeur du facteur de discrimination a «et«e d«etermin«e à128 ns.

Du fait de la m«econnaissance du facteur de discriminationa priori sur un
«echantillon, nous allons proposer des m«ethodes syst«ematiques dediscrimination
! / " . En admettant que la discrimination est possible, du fait de lÕappareil et du
cocktail, on ne cherche que le meilleur facteur. Pour ce faire, nousdevrions faire
une mesure pour chaque facteur de discrimination.

Nous allons proposer ici une m«ethode permettant la d«etermination dufacteur de
discrimination optimal. Après avoir d«etaill«e la m«ethode, nous lui avons soumis un
panel dÕ«echantillons (Tab.4.2) d«eÞnis par des rapports dÕactivit«e"/! di! «erents et
deux cocktails de scintillation, mesur«e sur plusieurs compteursà scintillation liquide.

AÞn de d«eterminer le facteur de discrimination des sources de r«ef«erence, nous
avons r«ealis«e un panel dÕ«echantillon (Tab.4.2) dont nous avons d«etermin«e le facteur
de discrimination optimal par dichotomie. Ainsi, sur le TriCarb, nous savons que
le facteur de discrimination optimal est g«en«eralement compris entre 100 ns et 140
ns. Nous avons donc compt«e chaque «echantillon une première fois à un facteur
de discrimination moyen (120 ns), puis suivant la valeur du rendement ! dans le
spectre ! , nous avons fait une mesure au quart inf«erieur (110 ns) dans le cas dÕun
rendement inf«erieur aux 100%, ou au quart sup«erieur dans le cas contraire (130
ns) ; de möeme pour le Quantulus dont la discrimination est dans la möeme plage
que le TriCarb. Quant au Triathler, la variation est dans une plage 300-400 avec
un facteur moyen aux alentours de 350.

Num«ero Cocktail Rapport "/! LSC Source Activit«es
(Bq) (k=1)

1 A 1,6 TriCarb 90Sr/ 90Y 14,7 ± 0,51
239Pu 9,12± 0,13

2 A 1,1 TriCarb 60Co 4,55± 0,10
244Cm 4,23± 0,06

3 B 1,9 Triathler 60Co 6,11± 0,15
239Pu 3,14± 0,05

4 B 16,7 TriCarb 90Sr/ 90Y 9,88± 0,15
239Pu 0,59± 0,01

Table 4.2 Ð Echantillons de r«ef«erence pour les essais de discrimination!/" - 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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Num«ero
1 fd (ns) 120 110 115 113

/ (%) 83,5% 107,8% 95,7% 100,5%
2 fd (ns) 120 130 125

/ (%) 106,0% 95,2% 100,6%
3 fd 350

/ (%) 101,1%
4 fd (ns) 120 130

/ (%) 118,2% 99,3%

Table 4.3 Ð Rendement! (/ ) des «echantillons de r«ef«erence (Tab.4.2) pour des
valeurs de facteur de discrimination (fd ) mesur«e sur le TriCarb et le Triathler.

4.2.1 Analyse spectrale !

Cette m«ethode sÕappuie sur le fait que le spectre alpha est born«e en «energie
avec un minimum et un maximum qui ne correspondent pas aux extrema du
spectre total de lÕappareil, tandis que le spectre en «energie des" est continu de 0 à
" max , valeur pouvant öetre nÕimporte où par rapport au pic! . Nous avons vu que
la distinction «etait triviale dans le cas où " max est signiÞcativement inf«erieure à
lÕ«energie! . Dans la majorit«e des cas, une discrimination est n«ecessaire.

A partir de ces limites en «energie, nous pouvons proposer une m«ethode
permettant de d«eterminer le meilleur facteur pour une discrimination optimale,
sinon absolue, entre les! et les " . Nous voulons donc maximiser les coups dans
une fenöetre centr«ee et resserr«ee autour du pic! , tout en minimisant les coups en
dehors, donc dans une fenöetre plus large.

Nous d«eÞnissons donc deux fenöetres,N1 centr«ee et resserr«ee autour du pic
! , et N2 plus large et centr«ee «egalement (Fig.4.9). Nous allons donc «etudier les
variations du rapport #(x) (Eq. 4.8) suivant le facteur de discrimination, propre à
chaque appareil. Le facteur de discrimination optimal correspond à un maximum
de N1 et un minimum de N2.

#(x) = 1 "
N1

N2
(4.8)

Nous avons vu quÕen règle g«en«erale, les «evènements sont class«es en fonction de
la valeur r«esultant de la m«ethode de discrimination et class«e comme" si ce r«esultat
est inf«erieur à la valeur seuil Þx«ee, et! sinon. Alors, en r«ealisant plusieurs mesure
à plusieurs facteurs de discrimination par valeurs croissantes, quatre tendances suc-
cessives marquent la courbe de#(x) (Fig. 4.10). Pour d«eÞnir ces zones, nous allons
nous placer dans un cas id«eal où la discrimination entre les «evènements est parfaite.
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Figure 4.9 Ð D«eÞnition des fenöetresN1 et N2 sur un spectre!/" (210Pb, 210Bi et
210Po).
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Alors :

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

2. La pente est fortement n«egative : les" sont de mieux en mieux discrimin«es
et sont öot«es de plus en plus du spectre! . Cette diminution du nombre dÕ«evè-
nements mal class«es (" dans ! ) continue jusquÕau facteur de discrimination
optimal où il nÕy a pas dÕinterf«erence ;

3. La pente est de nouveau quasi plate : tous les" ont «et«e correctement identiÞ«es
par la m«ethode de discrimination, lÕaugmentation de ce paramètre fait en sorte
que de plus en plus! soient compt«es comme des" ;

4. La pente semble de nouveau strictement positive : le nombre dÕ«evènements !
compt«es comme" est trop important pour que la fonction #(x) soit signiÞca-
tive par rapport à son incertitude.

La valeur optimale du facteur de discrimination (xodp) correspond à la frontière
des zones 2 et 3. Cependant, dans le cas id«eal,#(xodp) = 0 (Fig. 4.10), mais du
fait des incertitudes et du fond (bruit plus " r«esiduel), xodp nÕest pas ce minimum
(Tab.4.4). Alors la fonction est ajust«ee par deux droites, correspondant aux parties
2 et 3, et la jonction entre les des deux donnexodp.

Num«ero Temps Source Fenöetre Discriminant Rendement Activit«es
(s) (%) (Bq) (k=1)

1 900 " 0-2000 130 100 18,7 ± 0,20
! 100-350 100 5,82± 0,11

2 900 " 0-100 136 40,7 4,52± 0,08
! 150-450 100 4,42± 0,10

3 900 " 200-500 400 29,5 7,71± 0,13
! 600-850 100 2,18± 0,07

4 1800 " 0-2000 142 100 9,93± 0,11
! 150-350 100 0,49± 0,02

Table 4.4 Ð R«esultats de comptage du panel (Tab.4.2) en utilisant la m«ethode de
variation du facteur de discrimination avec recherche du minimum.

Le facteur de discrimination optimal est donc un point dans la courbure entre les
zones 2 et 3. Après lÕavoir d«etermin«e, aucune autre mesure nÕestr«ealis«ee ; les spectres
correspondant sont cr«e«es par interpolation lin«eaire entre des deux spectres mesur«es
entourant xodp. Le couple de segments, chacun «etant d«etermin«e par la m«ethode des
moindres-carr«es, donnexodp au point de jonction, cÕest-à-direà la brisure de la ligne.
LÕalgorithme se d«eroule en trois «etapes :

1. Pour chaque valeur de facteur de discriminationx, lÕensemble des valeurs de
#(x) est s«epar«ee en deux groupes, chacun ajust«e par un segment au sensdes
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Figure 4.10 Ð Courbes de#(x) pour deux simulations möelant 1000 «evènements
! à 500 000 «evènements" : la première id«eale, la seconde bruit«ee par bruit blanc
gaussien autour de la valeur du nombre de coups ((G(N (¤),

.
N (¤))). Le nombre

dÕ«evènements" est divis«e par deux à chaque facteur de discrimination à partir
de 90, de möeme pour les! à partir de 126. La première Þgure (id«eale) donne
N " (xmin = 160) = 0 .04± 0.002 et N " (xodp = 128) = 1000 ± 40 ; la seconde Þgure
(bruit«e) donne N " (xmin = 140) = 264 ± 11 et N " (xodp = 129) = 1000 ± 40.
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moindres-carr«es. Cela donne donc un couple de segments associ«e àune valeur
de x ;

2. Le couple de segments repr«esentant au mieux#(x) est d«etermin«e par moindres-
carr«es ;

3. Ce couple, calcul«e associ«e àx, d«etermine doncxodp. Il correspond graphique-
ment à la brisure de la ligne (Fig. 4.11).

Cet aspect bris«e de la ligne form«ee des deux segments a donn«e le nom de le
m«ethode : m«ethode de la ligne bris«ee (MLB).

4.2.2 V«eriÞcation et premières validations

Nous avons choisi dÕajuster les partie 2 et 3 de la courbe de#(x) au moyen de
deux segments repr«esentant pour le premier la diminution du nombre dÕ«evènements
" dans le spectre! et pour le second la diminution du nombre dÕ«evènements! . La
première pente doit donc öetre signiÞcativement n«egative, tandis que celle du second
doit öetre faible, et n«egative. De plus, cet ajustement est à r«ealiser dans les zones 2 et
3, donc si des points appartiennent aux zones 1 ou 4, ils doivent öetre supprim«es. De
cette faücon, nous avons des critères permettant de juger la discrimination (Fig. 4.11).

Figure 4.11 Ð Exemple de courbes de#(x) dans le cas dÕun liquide scintillant est
adapt«e pour la discrimination !/" (Ultima Gold AB). Le facteur de discrimination
pr«esent«e est celui du TriCarb.

Nous avons test«e le panel (Tab.4.2) avec cette m«ethode bas«ee sur lÕajustement
de #(x) par les deux segments (Tab.4.5).

4.2.3 Incertitudes li«ees aux mesures par MLB

Dans un premier temps, nous avons, pour chacune des «etapes, «ecritles di! «erentes
«equations qui les relient. Les di! «erentes incertitudes de la m«ethode de la ligne-
bris«ee peuvent öetre obtenues par calcul, ceux-ci sont très rapidement e! ectu«es par
le logiciel, mais lÕalgorithme ne permet pas toujours dÕobtenir une «equation, cette
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Num«ero Temps Source Fenöetre Discriminant Rendement Activit«es
(s) (%) (Bq) (k=1)

1 900 " 0-2000 113 100 15,1 ± 0,18
! 100-350 100 9,15± 0,14

2 900 " 0-100 115 40,7 4,45± 0,16
! 150-450 100 4,56± 0,10

3 900 " 200-500 359 29,5 6,10± 0,13
! 600-850 100 3,04± 0,08

4 1800 " 0-2000 129 100 9,68± 0,10
! 150-350 100 0,59± 0,03

Table 4.5 Ð R«esultats de comptage utilisant la m«ethode de variation du facteur de
discrimination avec la MLB.

m«ethode mettant en application certaines «etapes dont les incertitudes ne peuvent
öetre quÕapproch«ees. Nous avons donc mis en place une m«ethode, plus longue, qui
consiste en un tirage al«eatoire des variables dÕentr«ee, puis pour chacune dÕelle un
r«esultat est obtenu. La distribution des r«esultats de la MLB pour ces tirages donne
les incertitudes.

4.2.3.1 Formulation math«ematique

Incertitude de la fonction #(x)

La fonction #(x) est d«eÞnie comme le rapport de deux variables al«eatoires cor-
r«el«ees, lÕune «etant contenue dans lÕautre. On mesure empiriquement un coe"cient
de corr«elation r 2 à 98,3%± 1,7%. Nous devons donc prendre en compte ce fait dans
lÕ«ecriture de lÕincertitude de#(x).

Nous avons consid«er«e que la corr«elation «etait totale, et que donc le coe"cient de
corr«elation «etait «egal à 100% (par rapport à 98,3%± 1,7%). Avec I 0(x) lÕint«egrale de
la petite fenöetre [c1 ; c2] au facteur de discrimination x donn«e (soit N1(x)) et I 1(x)
le reste de lÕint«egrale sur la grande fenöetre [c0 ; c3] moins la petite (N2(x)-N1(x)),
on a :

#(x) = 1 "
I 0(x)

I 0(x) + I 1(x)
(4.9)

On a donc u2(#(x)) :

u2(#(x)) =
I 0(x).I 1(x)

(I 0(x) + I 1(x))3 (4.10)

La seconde «etape concerne lÕajustement par une droite au sens des moindres-
carr«es. On sait que les coe"cients de la droite sont d«eÞnis par y =T v + U, tels
que :
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Les incertitudes sur T et U sont alors :
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On obtient alors lÕincertitude sur la droite, en prenant une corr«elation totale
entre T et U :

u2(y) = v2
i u2(T) + v2(U) + 2 vi u(T)u(U) (4.13)

Nous avons alors ici les incertitudes sur la courbe et lÕinterpolationlin«eaire.
La troisième «etape est la d«etermination du meilleur couple, celui qui correspond
au mieux à la courbe #(x), au sens des moindres-carr«es. LÕincertitude du couple
d«etermin«e est la sienne propre, sans incertitude cumul«ee.

Incertitudes li«ees à lÕinterpolation selon le facteur de di scrimination des
spectres

LÕinterpolation entre les spectres est faite de faücon lin«eaire. Ainsi il r«epond pour
chaque point à lÕ«equation :

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

Avec :
Ð x la valeur du facteur de discrimination ;
Ð c le num«ero de canal ;
Ð Y(c, x) le point du spectre au canalc, ! ou " ;
Ð A(c) le point du spectre au canalc correspondant au spectre mesur«e au facteur

de discrimination imm«ediatement avant celui d«etermin«e ;
Ð B (c) le point du spectre au canalc correspondant au spectre mesur«e au facteur

de discrimination imm«ediatement après celui d«etermin«e ;
Ð P(x) correspond à une pond«eration, permettant une interpolation lin«eaire,

calcul«e parP(x) = ( xA " x)/ (xA " xB ), avec xA le facteur de discrimination
du spectreA, et xB celui de B .
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Suivant ces «equations, lÕincertitude pour un spectre! ou " sur lÕinterpolation
lin«eaire est :

u2(Y (c,x)) = (1 " P(x))2u2(A(c))+( P(x))2u2(B (c))+
(B (c) " A(c))2

(xB " xA )2 u2(x) (4.15)

Les incertitudes sur les valeurs par canal (A(c) et B(c)) sont estim«ees par la
racine de lÕestimation de la moyenne, selon les règles pour les loisnormales.

Incertitudes li«ees au comptage

LÕincertitude sur le calcul de lÕactivit«e est calcul«ee de faüconstandard à partir du
spectre. Cependant, lÕincertitude sur le nombre de coupN dans la fenöetre d«eÞnie
par les canaux [c1 ; c2] est :

u(N ) =

:;
;
<

c2/

c1

u2(Y (ci ,x)) (4.16)

4.2.3.2 Tirages al«eatoires

Cette m«ethode part du principe que les lois de distribution desvaleurs de d«epart
sont connues, puis r«ealise des tirages al«eatoires selon ces lois pour appliquer autant
de fois lÕanalyse [GUM S1]. A la Þn, nous obtenons une certaine distribution du
r«esultat, avec valeur moyenne et «ecart-type.

Incertitude de la fonction #(x)

La distribution des sommes sur les fenöetres (N1 et N2) suit une loi nor-
male puisque due aux comptages. Ces deux variables al«eatoires «etant corr«el«ees
(r 2 = 98,3%± 1,7%), nous d«eÞnissonsN3 = N2 " N1 une nouvelle variable al«eatoire
ind«ependante. Nous r«ealisons donc plusieurs milliers de tirages al«eatoires selon une
distribution normale pour N1 et N3, avec la valeur mesur«ee pour estimateur de la
moyenne, et la racine de la valeur mesur«ee pour estimateur de lÕ«ecart-type. Nous
obtenons alors plusieurs milliers de fonctions#(x). Dans le cas g«en«eral, 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 corr«elation entre la distribution
et une loi normale est de 99,7%± 0,03% (Fig. 4.12).

Incertitude sur la d«etermination du facteur de discriminatio n

Pour chacun des#i construits par tirage al«eatoire, la m«ethode conduit à un
facteur de discrimination. Nous obtenons donc une distribution de cesvaleurs
(Fig. 4.13).

De cette manière est estim«ee lÕincertitude sur le facteur dediscrimination des
quatre sources de r«ef«erence (Tab.4.2) (Tab. 4.6).



4.2. Auto-d«etermination du facteur de discrimination 119

Figure 4.12 Ð Histogramme de 100 000 tirages al«eatoires de#(x) pour un x Þx«e,
ajust«e par une loi normale.

Figure 4.13 Ð ProÞls de la distribution du facteur de discrimination pour quatre
sources di! «erentes sur trois appareils, pour 10 000 tirages.
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Num«ero Facteur de discrimination
moyen m«edian «ecart-type

1 113,44 113,50 0,67
2 114,48 114,50 0,67
3 356,27 356,50 2,18
4 128,29 128,75 0,58

Table 4.6 Ð Facteurs de discrimination estim«es par tirages al«eatoires (10 000) pour
les quatre sources de r«ef«erence (Tab.4.2).

Incertitude sur la d«etermination du nombre de coup dans la fen öetre

La distribution du r«esultat des comptages est issue de la relation entre lÕincerti-
tude sur le facteur de discrimination et celle sur le nombre de coups. La distribution
est alors la somme des distributions des nombres de coups donn«ees pour chaque va-
leur du facteur de discrimination, norm«ees par cette valeur (Fig.4.14).

Figure 4.14 Ð ProÞls de la distribution du nombre de coups pour quatre sources
di! «erentes sur trois appareils, pour 10 000 tirages.

De cette manière est estim«ee lÕincertitude sur les activit«es de mesure des quatre
sources de r«ef«erence (Tab.4.2), par rapport à celui donn«e par calcul (Tab. 4.7). On
constate que les incertitudes de comptages calcul«ees sont major«ees par lÕincertitude
sur le rendement, d«ependant dÕune source «etalon à 1,5%.
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Num«ero R«esultat estim«e (Bq) R«esultat calcul«e (Bq)
moyen m«edian incertitude (k=1) (k=1)

1 9,07 9,05 0,23 9,15± 0,14
2 4,60 4,61 0,09 4,56± 0,10
3 3,08 3,08 0,07 3,04± 0,08
4 0,60 0,60 0,02 0,59± 0,03

Table 4.7 Ð Activit«es estim«ees par tirages al«eatoires (10 000) pour les quatre sources
de r«ef«erence (Tab.4.2), par rapport aux activit«es et incertitudes calcul«ees.

4.2.4 Paramètres inßuenücant la MLB

4.2.4.1 Interpolation de la fonction caract«eristique #(x)

Nous avons choisi de ne faire des mesures quÕavec un pas de dix valeursde
facteur de discrimination (möeme «echelle sur le TriCarb et le Quantulus). Les donn«ees
manquantes sont interpol«ees. AÞn de v«eriÞer la validit«e de ce choix, nous avons
r«ealis«e des mesures suppl«ementaires autour de la valeur d«etermin«ee du facteur de
discrimination (Fig. 4.15).

Figure 4.15 Ð Courbes de#(x) avec les points de mesure, lÕinterpolation par splines
cubiques et les points de mesures suppl«ementaires, compatibleavec lÕinterpolation.

Nous consid«er«erons en accord avec la logique que lÕinterpolation reste valide
dans ce domaine dÕapplication.
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4.2.4.2 Utilisateur et choix de fenöetre

LÕutilisateur peut avoir une inßuence sur le logiciel à travers le choix de la
fenöetre contenant les! . Nous avons donc confront«e quatre op«erateurs à six sources
de 90Sr/ 90Y - 239Pu en Ultima Gold AB dans di ! «erentes conditions de rapport
dÕactivit«e, et donc de pH. Un pr«e-r«eglage du facteur de discrimination pour ces
radio«el«ements a d«etermin«e la valeur de 128 ns sur un TriCarb (Fig. 4.16).

Figure 4.16 Ð Comparaison des valeurs du facteur de discrimination obtenues par
di! «erents utilisateurs confront«es à di! «erentes sources de m«elange90Sr/ 90Y - 239Pu.
Le facteur de discrimination est en moyenne de 128± 3 ns.

4.2.4.3 Nombre de mesures e!ectu«ees

Le nombre de mesures e! ectu«ees peut avoir une inßuence. En e! et, la MLB
cherche un ajustement par deux segments et en trouve toujours un. Il est donc
n«ecessaire que lÕutilisateur ait un Ïil critique sur la courbe de #(x). Ainsi, pour un
möeme «echantillon, cette m«ethode donne des r«esultats di! «erents suivant le nombre
de mesures des jeux de donn«ees fournis en entr«ee (Fig.4.17). Ces r«esultats sont bien
di! «erents, mais di" cilement comparables au facteur de discrimination th«eorique.

Les e" cacit«es de comptage (Fig.4.18), montrent que les sets compatibles sont
ceux plutöot centr«es sur la valeur recherch«ee. En e! et, en d«ecentrant trop, il y a
trop peu de points de mesure dÕun cot«e ou de lÕautre, et lÕune des deux tendances
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Figure 4.17 Ð Application de la MLB sur di! «erents sets de mesures pour un möeme
«echantillon, en comparant les valeurs du facteur de discrimination.

peut öetre favoris«ee. CÕest pourquoi nous conseillons de faire un set dÕau moins
sept mesures, centr«e sur la valeur moyenne habituelle (120 sur le TriCarb et le
Quantulus, 330 sur notre Triathler). Selon ce principe, le set utile dans lÕillustration
(Fig. 4.18) est [100 ; 160].

4.2.4.4 Reproductibilit«e et r«ep«etabilit«e

R«ep«etabilit«e

AÞn de tester la r«ep«etabilit«e de la m«ethode, nous avons r«ealis«e un essai avec une
source de137Cs - 244Cm. Cinq sources de ce m«elange ont «et«e pr«epar«ees puis compt«ees
selon les möemes protocoles sur un TriCarb. Les valeurs du facteur dediscrimination
obtenue par la MLB (Tab. 4.8) permettent dÕa" rmer la r«ep«etabilit«e de la m«ethode
avec une dispersion de 1,46%.

Reproductibilit«e

La reproductibilit«e est «evalu«ee à travers la d«etermination du facteur de discri-
mination par di ! «erentes personnes sur un panel de sources (Fig.4.19). A partir
des «ecarts-types des facteurs de discrimination moyens pour chaque source, nous
obtenons une estimation de la dispersion : 0,4%.
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Figure 4.18 Ð Application de la MLB sur di! «erents sets de mesures pour un möeme
«echantillon (90Sr/ 90Y - 239Pu), en comparant les e" cacit«es de comptage. La valeur
du facteur de discrimination th«eorique a «et«e d«etermin«ee àpartir de sources «etalons
90Sr/ 90Y et de 239Pu.

Num«ero Activit«e 137Cs Activit«e 244Cm Volume total Facteur de
(mBq) (k=1) (mBq) (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 5,1977± 0,0001 124

Table 4.8 Ð D«eÞnition des sources de137Cs - 244Cm pour les cinq r«ep«etitions, avec
le facteur de discrimination d«etermin«e par la MLB.



4.2. Auto-d«etermination du facteur de discrimination 125

Figure 4.19 Ð Ensemble des valeurs du facteur de discrimination trouv«ees par
di! «erents utilisateurs confront«es à di! «erentes sources.

4.2.5 Essais sur deux sources particulières

4.2.5.1 Source de 222Rn

AÞn de comparer cette m«ethode avec le r«esultat dÕune analyse par spectrom«e-
trie $, nous avons fait d«egazer une source de226Ra dans 500 mL dÕeau. De cette
quantit«e nous avons pr«elev«e une aliquote de 10 mL pour la scintillation liquide,
m«elang«es à 10 mL dÕUltima Gold AB. La spectrom«etrie$ de lÕ«echantillon pendant
23700s (Fig. 4.20) permet dÕannoncer un r«esultat de 5,0 ± 1,5 Bq/L.

Cette source a «et«e compt«ee huit cycles de 10 658 s caract«eris«es chacun par un
facteur de discrimination di! «erent, de 90 à 160 ns. LÕapplication de la m«ethode
pour la recherche de paramètre de discrimination (MLB) donne, dans la fenöetre
[525 ; 725], un facteur de discrimination à 124 ns. La courbe#(x) a cependant un
aspect sensiblement di! «erent de celui quÕon lui connaissait (Fig.4.21) : elle semble
avoir une sorte de palier, ou rebond, entre les facteurs 110 et 130. Cela est du à
la multiplicit«e des ! dans le spectre. Malgr«e cela, on identiÞe facilement les deux
tendances n«ecessaires à la m«ethode.

A la valeur du facteur de discrimination sont associ«es deux spectres !/"
(Fig. 4.22) à partir desquels nous obtenons une activit«e! -globale de 10,25 ± 0,44
Bq/L. Sachant que cÕest une source de222Rn, les deux pics visibles peuvent corres-
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Figure 4.20 Ð Spectre en «energie dÕun comptage par spectrom«etrie$ dÕune source
dÕeau de 500 cm3 contenant du gaz 222Rn issu dÕune source de226Ra, compt«ee
pendant 23 700 s

Figure 4.21 Ð Courbe#(x) pour la source de222Rn, compt«ee pour huit facteurs de
discrimination pendant 180 minutes chacun, sur un Quantulus.
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pondre aux trois premières «emissions! [CEA 1999] :

Ð 222Rn : 5489,52 keV, 99,92%
Ð 218Po : 6002,4 keV, 100%
Ð 214Po : 7686,9 keV, 100%

Figure 4.22 Ð Spectres discrimin«es pour la source de222Rn, compt«ee pendant 180
minutes chacun, sur un Quantulus.

! "
222Rn 634,45.10! 3 214Pb 638,04.10! 3

218Po 634,87.10! 3 214Bi 640,43.10! 3

214Po 640,56.10! 3 210Pb 169,55.10! 6

210Po 120,25.10! 9 210Bi 27,59.10! 6

Table 4.9 Ð Activit«es relatives des descendants du222Rn après un apport unique
à t=0 de 1 Bq de222Rn, au temps t = 216 780 s. La m«ethode de calcul est d«etaill«ee
en annexeC.

Le temps de comptage et les temps de d«ecroissance permettent ici lÕ«equilibre des
trois premiers ! (Tab. 4.9). On sÕattend doncà trouver deux fois plus dÕactivit«e dans
le premier pic (222Rn et 218Po) que dans le second (214Po). Le spectre ! est donc
ajust«e par trois gaussiennes (Fig.4.23) à lÕaide de Origin, un logiciel de MAO. On
mesure alors dans le pic de droite une activit«e de 3,41± 0,15 Bq/L, soit un tiers de
lÕactivit«e! -totale (10,25± 0,44 Bq/L). La proportion connue de cet «el«ement permet
de remonter à lÕactivit«e initiale en222Rn : 5,36 ± 0,24 Bq/L, r«esultat compatible
avec la pr«ec«edente mesure par spectrom«etrie$ (5,0 ± 1,5 Bq/L).
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Figure 4.23 Ð Spectre! de la source de222Rn dont les trois premiers! sont ajust«es
par des gaussiennes.

4.2.5.2 Source dÕintercomparaison CETAMA

AÞn de continuer la validation de la MLB, nous avons soumis au logiciel un
«echantillon dÕune source dÕintercomparaison de la CETAMA2, EIL CETAMA 2008,
solution C. Nous avons alors r«eparti cinq aliquotes de 5 mL dans autant de Þoles
de scintillation, remplies de 15 mL dÕUltima Gold AB.

Num«ero Masse (mg)
C1 4982,5 ± 0,1
C2 4984,4 ± 0,1
C3 5033,4 ± 0,1
C4 5026,8 ± 0,1
C5 5032,2 ± 0,1

Table 4.10 Ð Masses et identiÞcations des aliquotes issues de la source dÕintercom-
paraison EIL CETAMA 2008, solution C.

AÞn dÕobtenir un comptage su"sant partant du fait que lÕactivit«e de la
source est dÕenviron 10 Bq/L, nous avons choisi de compter les cinq «echantillons
pendant 6 h chacun, r«ep«et«e tous les 10 PDD3, de 90 ns à 160 ns, soit dix jours de
mesure ininterrompue. Le logiciel permet alors la d«etermination dÕun facteur de

2. La Commission dÕETAblissement des M«ethodes dÕAnalyse (CETAMA) apour mission de
mener des actions visant à lÕam«elioration de la qualit«e des r«esultats des mesures et analyses.

3. Facteur de discrimination dÕun TriCarb
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discrimination et propose les activit«es! et " associ«ees (Tab.4.11).

Num«ero Fenöetre! Facteur (ns) Activit«e (Bq/L)
C1 190-400 118 8,44± 0,40
C2 190-400 126 7,85± 0,39
C3 190-400 124 8,36± 0,39
C4 190-400 130 7,89± 0,38
C5 190-400 123 8,46± 0,40

Moyenne 124,2 ± 4,4 8,20± 0,18
Somme 190-400 125 8,00± 0,18

Table 4.11 Ð R«esultats des mesures des cinq «echantillons, avec la moyenne des
mesures et les r«esultats de la somme des spectres.

Activit«e Bq/L Activit«e Bq/L
U total 8 ,7 ± 0,6 63Ni 10,8 ± 1,1
210Po 0,053± 0,011 " global 9,2 ± 2,0
226Ra 0,034± 0,012

! total 8,8 ± 0,6 ! global 7,0 ± 0,4

Table 4.12 Ð Valeurs de r«ef«erence pour la source dÕintercomparaison CETAMAC.

Connaissant les p«eriodes des uraniums pr«esents, nous pouvons consid«erer que
ceux-ci nÕont pas d«ecru et restent majoritaires dans lÕactivit«e! totale. Nous pre-
nons donc 8,8 ± 0,5 Bq/L comme valeur de r«ef«erence. Bien que les r«esultats soient
majoritairement plus bas (8,20 ± 0,18 Bq/L en moyenne), ils restent compatibles
avec la valeur assign«ee.

4.3 Limites de la discrimination

La capacit«e de discrimination est li«ee à deux ph«enomènes distincts :

1. La source ne doit pas öetre trop quench«ee car les «etats triplets y sont très
sensibles et sans eux la discrimination est impossible ;

2. Le nombre de coups! doit öetre signiÞcatif par rapport au bruit (dont " ).

De plus, le liquide scintillant doit öetre adapt«eà la discrimination. Ainsi, le Filter
Count ne donne pas de r«esultat satisfaisant (Fig.4.25).

Nous avons «etudi«e la relation entre pr«e-concentration etÇ discriminabilit«e È.
Plus le temps de comptage augmente, plus la limite de d«etection estbasse, mais
la MLB impose un «echantillonnage à plusieurs facteurs de discrimination, et
donc autant de fois une mesure potentiellement très longue. DÕun point de vue
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Figure 4.24 Ð R«esultats de comptage pour la source dÕintercomparaison, avec les
intervalles à 5% et 15% par rapport à la valeur assign«ee.

statistique, pour pouvoir mesurer une source à 0,05 Bq/L, soit moiti«e moins active
que la limite de d«etection donn«ee par la norme, il faut pour avoir un«ev«enement!
dans une aliquote de 10 mL (limite dÕacceptation de lÕUltima Gold, sans prendre
en compte lÕacidit«e), compter pendant 2 000 s, soit près de 33 minutes de comptage
pour un coup ! Il semble donc n«ecessaire de concentrer la source.

Une concentration initiale de la source est à la fois un avantage et un inconv«e-
nient. CÕest un avantage car plus la source est concentr«ee, plus lalimite de d«etection
est basse. Cependant, concentrer augmente le pH, le quenching et peut à la fois d«e-
caler le spectre! vers les basses «energies et d«egrader la discrimination. On sait que
le TriCarb coupe le spectre! au canal 62. Il faut donc pouvoir concentrer sans trop
d«egrader. Cet «equilibre entre concentration et pH est dÕautant plus d«elicat à obtenir
que le pH nÕest pas le seul paramètre inßuenücant le quenching. Deplus, les diverses
«energies! peuvent permettre, ou non, de concentrer un petit peu plus.

4.3.1 Acidit«e de la source

4.3.1.1 Source dÕintercomparaison IRSN

Cette source a «et«e très di"cile à traiter car le pic ! nÕ«etait pas particulièrement
visible. Nous avons cependant d«etermin«e la fenöetre entre lescanaux 125 et 500, ce
qui donne un facteur de discrimination à 120 ns, et un r«esultat à 2,9 ± 0,3Bq/L en
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Figure 4.25 Ð R«esultat pour «echantillon de 5,18± 0,13Bq de 60Co et 2,54± 0,04Bq
de 239Pu dans 20 mL de Filter Count. La courbe de #(x) pr«esente deux pentes
signiÞcative dÕun liquide scintillant inadapt«e pour la discrimination !/" . La matrice
est issue du Triathler montre une tache sombre aux canaux [45 ; 50] correspond
aux ! du 239Pu et la ligne sombre aux" : cette forme matricielle illustre la non
s«eparabilit«e des deux types dÕ«ev«enements.



132 Chapitre 4. S«eparation «electronique des signaux

! . La courbe de#(x) nÕayant pas la forme attendue, nous ne pouvons pas consid«erer
que la valeur obtenue correspond à lÕactivit«e! et le r«esultat inf«erieur à la limite de
d«etection. Nous allons quand möeme comparer le r«esultat aux valeurs dÕactivit«e de
r«ef«erence (Tab.4.13).

Figure 4.26 Ð Spectre! au facteur de discrimination 120 ns (TriCarb) pour la
source dÕintercomparaison IRSN EIL 93SH300 de 2008.

Valeur assign«ee Valeur mesur«ee
(k=2) (k=2)

Indice de radioactivit«e Activit«e
alpha global 0,207± 0,047 alpha totale 2,9 ± 0,3

(Bq/L) (Bq/L)
Indice de radioactivit«e Activit«e

böeta global 1,71± 0,23 böeta global 17,3 ± 0,6
(Bq/L) (Bq/L)

Table 4.13 Ð Valeurs de r«ef«erence pour la source dÕintercomparaison IRSN 93SH
300 (1er avril 2008) et valeurs mesur«ees.

LÕallure du spectre total pourrait sugg«erer la r«eponse : les! pourraient öetre à
la limite du spectre ! , dans une plage entre 50 et 150, soit une centaine de canaux
plus bas quÕattendu. Cependant, le tSIE (450) nÕindique pas particulièrement un
quenching important, mais le pH de la source à lÕorigine (0,149± 0,05) suggère
une d«egradation non n«egligeable des! . De plus, un autre ph«enomène probablement
majoritaire peut öetre responsable de ce spectre : la migration des «el«ements par
adsorption dans les parois du conteneur. Cette solution est plaisante carsur le
spectre total sommant les 6,7 jours de comptage, aucun pic imputable aux! ne se
dessine.
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4.3.1.2 Lien entre concentration, pH et tSIE

Th«eoriquement, le pH dÕune solution concentr«ee correspond simplement à la
quantit«e dÕacide (n, mol/L) par rapport à la concentration ( c, %), moins celle «eva-
por«ee (e, %).

pH = " log
+

n
1 " c

(1 " e)
,

(4.17)

AÞn de d«eterminer les di! «erentes constantes, nous avons mesur«e le pH et le tSIE
(5 mL dans 15 mL dÕUltima Gold AB) dÕaliquote au fur-et-à-mesure de lÕ«evapora-
tion. Nous avons donc acidiÞ«e à pH 3,4 ± 0,1 un demi litre dÕeau des Abatilles. La
solution a «et«e mise à chau! er à 80,0ûC et son pH a «et«e mesur«e a partir dÕaliquotes
de 5 mL (Tab. 4.14).

Concentration pH tSIE
(%)

0 ± 0 3,42± 0,12 608
12,0 ± 0,01 3,34± 0,15 608
22,7 ± 0,01 3,28± 0,15 600
36,6 ± 0,01 3,25± 0,16 602
51,0 ± 0,02 3,04± 0,17 601
63,0 ± 0,02 2,92± 0,18 603
76,7 ± 0,02 2,65± 0,18 600
89,5 ± 0,02 2,20± 0,18 591

Table 4.14 Ð R«esultat dÕune mesure dÕ«evaporation.

Gröace à ces mesures, nous pouvons constater trois faits : le tSIE ne semble
pas varier signiÞcativement avec la concentration dans la limite desmesures, le pH
diminue bien avec la concentration et lÕemport dÕacide est d«etermin«e nul par un
moindres-carr«es sur ces donn«ees et lÕ«equation4.17. Nous avons r«ep«et«e ce processus
avec une autre solution pr«ealablement acidiÞ«ee à 2,95 ± 0,05. Avec la möeme esti-
mation dÕ«evaporation de lÕacide, nous obtenons de nouveau une courbe th«eorique
ajust«ees aux donn«ees (Fig.4.27).

De cette faücon, une solution acidiÞ«ee à 2,5 peut öetre concentr«ee dix fois pour
descendre à 1,5, correspondant à la valeur de pH conseill«ee [NF ISO 11704]. AÞn
de relier lÕacidit«e à la discriminabilit«e, nous avons r«ealis«e un ensemble de sources de
239Pu (Tab. 4.15) acidiÞ«ees à lÕacide nitrique pour di! «erentes valeurs de pH.

Ces sources (Tab.4.15) ont «et«e compt«ees sur un TriCarb pendant vingt minutesà
un facteur de discrimination r«egl«e à 126 ns. Les r«esultats dse comptages permettent
dÕassocierà chacun des «echantillons une valeur dÕinterf«erence (pourcentage dÕ! dans
le spectre" ) ainsi quÕune estimation de la concentration de la source en partant dÕun
pH de 2,5 [NF ISO 11704]. En croisant les informations, nous en d«eduisons quÕune
source ne peut pas öetre concentr«ee plus de 10 fois, et son pH ne doit pas öetre en deücà
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Figure 4.27 Ð Comparaisons des r«esultats exp«erimentaux et les calculs th«eoriques.
LÕemport dÕacide est bien de 0%.

Num«ero Activit«e pH Interf«erence Concentration tSIE
(Bq) ! dans " (%) (%)

0 1,11± 0,16 1,74 0,08± 0,01 82,6 635
1 1,08± 0,15 1,58 0,63± 0,03 88,0 629
2 1,08± 0,15 1,41 3,00± 0,12 91,9 609
3 1,12± 0,16 1,23 4,47± 0,18 94,6 618
4 1,07± 0,15 1,08 5,66± 0,23 96,2 615
5 1,08± 0,15 0,92 6,81± 0,28 97,4 608
6 0,97± 0,14 0,76 8,58± 0,36 98,2 604
7 1,13± 0,18 0,58 16,72± 0,67 98,8 599
8 1,11± 0,18 0,42 17,87± 0,71 99,2 568
9 1,09± 0,18 0,24 41,59± 1,63 99,5 505
10 1,01± 0,18 0,09 57,44± 2,27 99,6 475

Table 4.15 Ð Caract«eristiques des sources pour la mesure de lÕimpact de lÕacidiÞ-
cation des sources. Sources avec 5 mL de solution pour 15 mL dÕUltima GoldAB,
puis r«esultats pour la mesure de lÕimpact de lÕacidiÞcation des sources. Sources avec
5 mL de solution pour 15 mL dÕUltima Gold AB, avec un facteur de concentration
calcul«e sur la base dÕun pH de 2,5 pour une source non concentr«ee.
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1,5 pour que la discrimination ne soit pas trop d«egrad«ee, le taux dÕinterf«erences (!
dans " ) «etant de lÕordre de 2%.

4.3.2 Limite de d«etection

La limite de d«etection4 (LD) est en th«eorie quasi nulle car la discrimination est
id«ealement parfaite. Cependant, nous avons e! ectivement consid«er«e cette perfection
pour certains des «echantillons de r«ef«erence, mais en fait elle est illusoire et apparait
rapidement fauss«ee : un ajustement du bruit de fond sous les! a «et«e n«ecessaire.

Il faut parfois après discrimination interpoler sous le pic ! . Cette interpolation
permet dÕavoir accès simplement à une mesure du bruit, donc dela limite de d«e-
tection, d«ependant comme dans le chapitre pr«ec«edent du temps de comptage et de
lÕactivit«e" et donc de la qualit«e de la discrimination. Pour lÕensemble des «echan-
tillons pr«esent«es ici, cette m«ethode a permis de descendre au mieux à 0,3 Bq/L et
3h de comptage (mais multipli«ees par huit pour chaque facteur de discrimination).
Gröace à une pr«e-concentration de la source, dans les limites d«ecrites plus haut, la
limite de d«etection peut donc öetre abaiss«ee à lÕaide dÕune «evaporation à 90%, soit
un gain dÕun facteur 10, donc une LD à 0,03 Bq/L, en accord avec la norme.

4.4 Conclusion

Les ! et les " apparaissent sur un spectre en «energie dans la möeme plage :
le rendement de conversion «energie-lumière des! «etant environ dix fois moindre
que pour les " . La seule di! «erence entre les deux rayonnements vient des dif-
f«erents temps de d«esexcitation, plus long pour les! que pour les " . Di! «erents
systèmes intègrent des m«ethodes de discrimination bas«eessur ce seul ph«enomène
physique permettant de discriminer les ! des " , le temps, à travers la forme
des impulsions ou le temps de retour à z«ero. La discrimination se fait par la
d«etermination dÕun paramètre seuil selon la m«ethode de discrimination, et chaque
impulsion sera class«ee comme «etant" (inf«erieure au seuil) ou! (sup«erieure au seuil).

La d«etermination du facteur de discrimination se fait de faücon standard à
lÕaide de deux sources, une! et une " , dÕ«energies proches de celles à quantiÞer
dans les «echantillons à analyser. Le facteur de discrimination optimal est choisi
comme «etant celui où il y a le moins dÕinterf«erences dÕun rayonnement dans lÕautre
spectre (coups! dans le spectre" et r«eciproquement). La valeur du facteur de
discrimination d«epend de lÕactivit«e des rayonnements, de leur «energie et du cocktail
de scintillation. Concernant lÕanalyse des eaux de consommation, le milieu varie
peu, mais les «echantillons à analyser contiennent des radionucl«eides inconnus. Nous
avons donc d«evelopp«e une m«ethode permettant la d«eterminationde ce facteur en
sÕa! ranchissant des sources de r«ef«erences.

4. Cf. annexe A
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A partir dÕun «echantillonnage à di! «erents facteurs de discrimination, une
dizaine de valeurs autour de la valeur standard avec un pas de dix, les valeurs
manquantes «etant interpol«ees, et du spectre en «energie! , nous d«eÞnissons une
courbe pr«esentant deux tendances principales : une perte des" puis une perte
des ! . Nous avons donc ajust«e ces deux tendances par deux droites, dont la
Þn du premier et le d«ebut du second d«eterminent le facteur de discrimination
optimal. Outre de bons r«esultats, les di! «erents essais marquent la r«ep«etabilit«e et la
reproductibilit«e de la m«ethode. Il ne faut cependant pas utiliser ces m«ethodes en
aveugle et lÕÏil de lÕexpert reste indispensable.

Dans le cas des eaux de consommation, leurs caract«eristiques chimiques sont
assez similaires. Il est cependant recommand«e dÕacidiÞer les «echantillons à un pH
de 1,5 ou de 2,5 en cas de pr«e-concentration ; une concentration à 90% diminue
le pH dÕune unit«e. Avec un pH à 1,5, la discrimination est de bonne qualit«e sur
un TriCarb avec un taux dÕinterf«erence de moins de 2%. Nous retrouvons bien la
raison des prescriptions de la norme pour le mesurage des eaux de consommation
par scintillation liquide. Les limites de d«etection sont quant à elles estim«ees par
interpolation sous le spectre! à partir des r«esidus hors de la fenöetre d«etermin«ee.
Ainsi, nous avons estim«e le bruit de fond sous le spectre! de lÕ«echantillon de
222Rn à 0,31 Bq/L. Une concentration dÕun facteur 10 permet de lÕamener à 0,03
Bq/L pour un temps de comptage de 3 h (fois huit comptages à huit facteursde
discrimination), bien en deücà de la limite recommand«ee.

Plusieurs traitements ont «et«e propos«es [Wisser 2006] aÞn dÕam«eliorer le proces-
sus. Nous proposons une m«ethode innovante bas«ee sur la num«erisation des signaux
pour des analyses hors-ligne, ce qui diminuerait très fortement letemps de mesure
global. De plus, les impulsions pourraient öetre analys«ees selon plusieurs critères aÞn
dÕa priori mieux cerner et isoler les! des" , ce qui fait lÕobjet du chapitre suivant.



Chapitre 5

S«eparation num«erique des
signaux

Alpha children wear grey. They work much harder than we do, because
thereÕre so frightfully clever. IÕm really awfully glad to be a Beta, be-
cause I donÕt 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, I donÕt want to play with Delta children. And
Epsilons are still worse. TheyÕre to stupid to be able to read or write.
Besides they wear black, which is such a beastly colour. IÕm so glad IÕm
a Beta.

Haldous Huxley in Brave New World

Sommaire
5.1 La discrimination num«erique . . . . . . . . . . . . . . . . . . 138

5.1.1 M«ethodes de discrimination num«erique. . . . . . . . . . . . . . 138
5.1.2 Algorithmes des m«ethodes (LabView) . . . . . . . . . . . . . . 140
5.1.3 Simulation de discrimination num«erique . . . . . . . . . . . . . 141

5.2 Acquisition des donn«ees . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 147
5.2.1 Sources «etalons. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 147
5.2.2 D«emonstration de faisabilit«e. . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 147
5.2.3 Premier montage pour la discrimination . . . . . . . . . . . . . 149
5.2.4 Second montage pour la discrimination . . . . . . . . . . . . . 158

5.3 Analyse multicritère . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . . 167
5.3.1 Encadrement en tension et charge . . . . . . . . . . . . . . . . 168
5.3.2 D«etermination par encadrement des! . . . . . . . . . . . . . . 170
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Dans ce cinquième et dernier chapitre, nous allons pr«esenter une proposition
permettant de r«esoudre le problème majeur de la m«ethode d«ecrite dans le chapitre
pr«ec«edent : le temps de comptage. Pour ce faire, nous avons choisi denum«eriser
les signaux au plus töot après le photomultiplicateur aÞn de les analyser sur ordi-
nateur. En e! et, il existe d«esormais des ADC (Analogic to Digital Converter ) très
rapides et abordables qui permettent donc dÕ«echantillonner simplement les signaux
de scintillation liquide pour les traiter par ordinateur. Nous allons donc pr«esenter
les nouvelles m«ethodes o! ertes par les traitements sur ordinateur, puis nous verrons
comment les signaux sont acquis à travers trois montages di! «erents. Nous pourrons
alors travailler à la discrimination, particulièrement selon pl usieurs m«ethodes ex-
ploitants les di! «erentes analyses mises en place. EnÞn, nous «etudierons les modèles
de simulation utilis«es.

5.1 La discrimination num«erique

Dans cette partie nous allons d«ecrire les trois m«ethodes dÕanalyseque nous
permet la num«erisation des signaux, puis la faücon dont tous les traitements pr«esent«es
sont utilis«es dans le programme LabView. EnÞn,à lÕaide dÕune simulation de signaux
nous allons appr«ehender le comportement des di! «erentes analyses pour lÕobjectif de
discrimination.

5.1.1 M«ethodes de discrimination num«erique

Gröace à la num«erisation des signaux, il est d«esormais possible dÕutiliser dÕautres
m«ethodes de discrimination plus di" cilement applicables par des moyens analo-
giques, comme une transform«ee (de Fourier, en ondelettes) ou une comparaison
du signal entrant avec un signal de r«ef«erence. Nous allons pr«esenter ici deux m«e-
thodes qui ont fait lÕobjet de publications dans le cadre de la discrimination : la
m«ethode de Gatti [Gatti 1970] utilis«ee à Borexino [Ranucci] et la m«ethode de You-
seÞ [YouseÞ 2008].

5.1.1.1 Critère optimal de Gatti

Le Þltre de Gatti [Gatti 1962] est une m«ethode de discrimination lin«eaire1

optimale et ind«ependante de la forme des impulsions.

Cette m«ethode requiert la connaissance des impulsions temporelles moyennes
et norm«ees! (t) et " (t) qui servent de r«ef«erence pour celles mesur«eesS(t), signal
entrant norm«e. LÕensemble de ces signaux «etant «echantillonn«es `a intervalles de
temps -t r«eguliers, nous allons dans cet esprit remplacer lÕ«ecriture temporelle par
celle «echantillonn«ee. Ainsi,! (t) devient ! i , de möeme pour les autres.

1. M«ethode pouvant öetre appliqu«ee au fur-et-à-mesure de lÕacquisition des donn«ees, sans pile ni
bu!er.
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La formulation de Gatti met en jeu un paramètre G d«eÞni par la relation :

G =
/

Pi Si (5.1)

où Pi = " i ! ! i

" i + ! i
repr«esente un poids.

Les valeurs de G [Ranucci] sont distribu«ees autour de valeurs moyennes,
th«eoriquement n«egatives pour les signaux issus de" et plutöot positives pour des
signaux issus dÕ! .

5.1.1.2 Critère de YouseÞ

D«evelopp«ee pour faire de la discrimination neutron/$ [YouseÞ 2008], cette
m«ethode peut öetre appliqu«ee à la discrimination!/" . LÕalgorithme propos«e, au
contraire de lÕensemble des m«ethodes, est bas«e sur une discrimination dans le
domaine fr«equentiel. Celui-ci utilise une d«ecomposition en ondelettes puis une
d«eÞnition de la puissance aÞn de comparer les di! «erents signaux.

La d«ecomposition en ondelettes dÕune fonction repr«esente la sommede transla-
tions et dilatations dÕun motif de base& (Eq. 5.2), de norme 3&3 unitaire et de
moyenne& nulle, qui par les coe" cients a et b repr«esente le signalS(t), le tout dans
la base canoniqueL 2(R) des fonctions de carr«ee sommable.

W S
" (a, b) =

+ &0

!&

S(t)
1

#
a

&$(
t " b

a
)dt (5.2)

Une fonction dÕ«echelle est d«eÞnie comme «etant lÕ«energie de la transformation en
ondelettes à une dilatation (a) d«eÞnie et pour di! «erentes translations (b) (Eq. 5.3).

P(a) =
1

1 + nb

nb/

j =0

|W S
" (a, bj )|2 (5.3)

A partir de cette fonction dÕ«echelle est d«eÞni le facteur de discrimination Y d

comme le rapport de la puissanceP à deux valeurs dea : Yd = P(256)/P(70). La
première valeur de a correspond au maximum car P(a) nÕa «et«e d«eÞni que pour 28

valeurs dea, et 70 est lÕapproximation dea pour une puissanceP maximale.

5.1.1.3 Ajustement des impulsions

Gröace à des algorithmes dÕoptimisation comme celui de Levenberg-
Marquardt [ Levenberg 1944][Marquardt 1978], il est possible de trouver une
solution à lÕ«equation dÕajustement de la forme de lÕimpulsion avec une somme
dÕexponentielles. A partir des ajustements, lÕensemble des autres traitements est
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possible.

De faücon pratique, lÕalgorithme de Levenberg-Marquardt, permet de d«eterminer
le jeu de paramètres correspondant au mieux à lÕensemble des points de donn«ees,
exprim«e sous forme dÕune fonction non-lin«eaire, par une m«ethoded«eriv«ee de la
m«ethode des moindre-carr«es. Cette m«ethode n«ecessite desparamètres initiaux,
minima et maxima, d«eÞnis à partir de la moyenne des signaux mesur«es.

Nous avons vu dans le chapitre pr«ec«edent que les impulsions peuvent öetre repr«e-
sent«ees par une somme de deux exponentielles (Eq.4.5) : nous nous sommes alors
particulièrement int«eress«es au paramètre R.

5.1.2 Algorithmes des m«ethodes (LabView)

Nous avons impl«ement«e di! «erentes m«ethodes de discrimination en LabView.
Le logiciel permettant la simulation, lÕacquisition et le traitementdes signaux est
constitu«e dÕune simple boucleÇ «evènement utilisateur È qui partage un tableau
contenant les acquisitions. LÕobjet acquisition contient toutes les informations utiles
dÕune mesure :

Ð nom ;
Ð temps de mesure ;
Ð tableau de tous les objets impulsions.
Un objet impulsion est un conteneur poss«edant le signal, un tableau contenant les

r«esultats des di! «erentes m«ethodes de discrimination ainsi quÕun drapeau le d«esignant
comme! ou " .

Chaque traitement peut fonctionner de faücon pseudo-r«ecursive (pour chaque
acquisition..., pour chaque impulsion...). Ceci permet aussi de multiplier les
traitements sans avoir à r«e«ecrire syst«ematiquement tout le code, mais ne garantit
pas son optimisation puisquÕun möeme traitement peut öetre n«ecessaire à plusieurs
m«ethodes.

Avant tout traitement, les impulsions sont redress«ees (signal positif), la ligne de
base est soustraite et chaque impulsion est recal«ee par rapport au d«eclenchement.

Ligne de base et redressement

La ligne de base est calcul«eeà partir des cinquante premières valeurs dÕun signal.
Une tension moyenne est calcul«ee puis retranch«ee au signal qui estensuite redress«e
pour öetre positif.

Recalage

La première valeur dÕun signal ne correspond pas au d«ebut de lÕimpulsion int«eres-
sante. Le d«ebut de lÕimpulsion est Þx«eeà 50 ns par une d«etectionde pic, algorithme
fourni par LabView. LÕimpulsion est cal«eà ce d«ebut par permutation circulaire entre
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les premières et dernières valeurs du signal, puis est amput«ede 10 «echantillons de
chaque cöot«e pour nÕen conserver que le principal.

Gamme de tensions

Les ADC ont une gamme dÕentr«ee d«eÞnie, souvent de 1 V. Les signaux mesur«es
dont lÕamplitude frise cette limite ont de fortes probabilit«es dÕöetre «ecröet«es et ils
perturbent les hautes «energies du spectre, correspondant à unesorte de repliement
des hautes tensions aux limites de la carte. Nous avons donc choisi de supprimer
toutes les impulsions de tension (non redress«ees) sup«erieuresà 95% de la dynamique
de lÕADC.

5.1.3 Simulation de discrimination num«erique

AÞn de tester ces di! «erentes m«ethodes, nous avons simul«e grossièrement des
donn«ees. Les impulsions sont mod«elis«ees par deux exponentielles, repr«esentant res-
pectivement les composantes rapides et lentes dÕun signal typiquede scintillation
liquide. Nous pr«esentons ici les valeurs issues de lÕanalyse des signaux par le premier
montage2. Nous obtenons la param«etrisation (Fig.5.1) :

÷S" (t) = A(0,89.e! t/ 7,69 + 0 ,11.e! t/ 52,6)
÷S! (t) = A(0,94.e! t/ 6,67 + 0 ,06.e! t/ 41,7)

(5.4)

Figure 5.1 Ð Forme des impulsions simul«ees pour une sommes de deux exponen-
tielles (Eq. 5.4).

A partir de ces r«ef«erences, chaque valeur a «et«e bruit«ee selon un motif gaussien
avec un «ecart-type arbitraire de 2%. Par contre, lÕamplitude de÷S! (t) lÕest selon une

2. Valeurs obtenues par lÕajustement des signaux! et " enregistr«es par le premier montage puis
discrimin«es (Fig. 5.44)
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dispersion de 100% de faücon à repr«esenter un spectre continu, tandis que celle pour
÷S" (t) est Þx«ee à 5%.

Nous avons, pour chacune des m«ethodes pr«esent«ees ci-après, r«ealis«e un «echan-
tillon de 1 000 coups! pour 10 000 coups" . Nous allons de plus montr«e le r«esultat
attendu dÕun point de vue math«ematique en prenant pour base lÕ«equation 5.5, expri-
mant par deux exponentielles les composantes rapides et lentes du signal (Eq. 5.5).

S(t) = A(
R

1 + R
1
#f

e
! t

$f +
1

1 + R
1
#s

e! t
$s ) (5.5)

Ce modèle est aussi exploit«e sous une autre forme :

S(t) = A1e! t ! m 1
$1 + A2e! t ! m 2

$2 (5.6)

avec m1 et m2 deux variables permettant lÕajustement temporel du modèle par
rapport aux signaux.

Energie (E)

LÕ«energieE dÕun signal (Eq.5.5) correspondà son amplitude, en Volt. Le signal
«etant issu dÕune mesure, nous avons une certaine dispersion autourde la valeur de
tensionà chaque temps. Nous avons donc choisi de d«eterminer cettetensionà partir
du maximum des signaux, car nous consid«erons que la fr«equence dÕ«echantillonnage
dÕau moins 1 GHz le permet. Ceci est repr«esent«e par S(0) selon lÕ«equation 5.5.

Le spectre obtenu (Fig.5.2) a une allure r«ealiste, ce qui peut justiÞera posteriori
le choix des valeurs des dispersions utilis«ees.

Figure 5.2 Ð Spectre en tension des signaux simul«es.

Charge (C)

La charge C est mesur«ee de faücon simple : le signal est int«egr«e sur toute sa
longueur, soit Tf in " T0.
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Figure 5.3 Ð Spectre de la charge des signaux simul«es.

Charge normalis«ee (CN)

La charge normalis«ee CN est obtenue par la charge de chaque signal, calcul«ee
pr«ec«edemment, divis«ee par son maximum en tension.

Figure 5.4 Ð Spectre en charge des signaux simul«es normalis«es par leurs amplitudes.

Tail-to-total ratio (TTR)

La charge de chaque signal est mesur«ee, ainsi que la position du maximumde
lÕimpulsion. A partir de cette valeur le signal est int«egr«e de nouveau jusquÕà la Þn.
Le rapport des deux valeurs donne le ratio.

T T R =
1
C

A
1 + R

=
1 + R " Re! Tf in /&f " e! Tf in /&s

>
(5.7)
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Figure 5.5 Ð Spectre des signaux simul«es, analys«es selon la m«ethodeTail-to-total
ratio .

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

La charge de chaque signal est mesur«ee. A partir dÕune valeur ÞxeT1 le signal
est int«egr«e à nouveau jusquÕà la Þn. Le rapport des deux valeurs donne le ratio.
LÕ«equation est donc la möeme que la pr«ec«edente, si ce nÕest la d«eÞnition du temps
de d«epart.

T T Rm =
1
C

A
R + 1

(Re
! T1

$f + e! T1
$s " Re

!
Tf in

$f " e!
Tf in

$s ) (5.8)

Figure 5.6 Ð Spectre des signaux simul«es, analys«es selon la m«ethode pseudo-Tail-
to-total ratio .
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M«ethode de Gatti

Cette m«ethode utilise comme on lÕa vu une fonction poids ayant pour paramètres
les modèles des deux impulsions à discriminer (Fig.5.7).

Figure 5.7 Ð Fonction poids de la m«ethode de Gatti calcul«ee à partir des signaux
de r«ef«erence5.1.

Figure 5.8 Ð Spectre des signaux simul«es, analys«es selon la m«ethode de Gatti.

M«ethode de YouseÞ

La d«ecomposition en ondelettes est relativement rapide par impulsion, mais le
traitement de plusieurs dizaines de milliers de signaux est assezlent.

Ajustement des impulsions

Les impulsions sont ajust«ees par deux exponentielles (Eq.5.5) avec la m«ethode
de Levenberg-Marquardt.
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Figure 5.9 Ð Spectre des signaux simul«es, analys«es selon la m«ethode de YouseÞ.

Figure 5.10 Ð Spectre des signaux simul«es, analys«es par ajustement du signal pour
obtenir le paramètre R (Eq. 5.5). On note deux pics rouges (! ) dus aux erreurs
dÕajustement.



5.2. Acquisition des donn«ees 147

5.2 Acquisition des donn«ees

Plusieurs acquisitions ont «et«e r«ealis«ees sur trois montages di! «erents. Après avoir
d«eÞni les sources «etalons utilis«ees, nous avons fait la liste deces trois montages et
de leurs caract«eristiques, un pour une d«emonstration de faisabilit«e et deux pour la
discrimination.

5.2.1 Sources «etalons

AÞn de r«ealiser les premières mesures, nous avons r«ealis«e cinq sources «etalons
(Tab. 5.1).

IdentiÞant El«ements Activit«es Volume de source (mL)
(k=2) (Bq) (k=2) (mL)

G0 Blanc ¿
G1 239Pu 1,09± 0,03 0,1020± 0,0002
G2 90Sr/ 90Y 9,78± 0,31 0,1069± 0,0002
G3 14C 10,06± 0,30 0,2474± 0,0002
G4 90Sr/ 90Y 9,80± 0,31 0,2082± 0,0002

239Pu 1,08± 0,03

Table 5.1 Ð D«eÞnition des sources «etalons utilis«ees, avec 15 mL dÕUltima Gold AB,
le minimum de source de faücon à minimiser le quenching et le compl«ement à 20 mL
en eau des Abatilles.

5.2.2 D«emonstration de faisabilit«e

Le premier montage a «et«e r«ealis«e de faücon à montrer la faisabilit«e de la
num«erisation, de lÕenregistrement des impulsions et de leur traitement. Nous avons
donc fait le montage minimal, sans miroir ni co¬õncidence, sans stabilisation en
temp«erature ni source «etalon.

Le photomultiplicateur utilis«e est un 9111B [9111B] de Electron Tubes. CÕest
un photomultiplicateur compact de 25 mm de diamètre dont la photocathode en
bialkali est sensible dans la gamme vert-bleu (Fig.5.11) et les dynodes en SbCs sont
à focale circulaire pour une plus grande rapidit«e. Il semble donc tout d«esign«e pour
lÕutilisation en scintillation liquide.

Il a «et«e «equip«e dÕune embase contenant dans un circuit imprim«e minimaliste
le pont diviseur, suivi dÕun pr«eampliÞcateur non int«egrateur pour lÕadaptation
dÕimp«edance, puis dÕun ampliÞcateur sans mise en forme. Nous avons alors en sortie
une impulsion adapt«ee, ampliÞ«ee et en correspondance en temps et en amplitude
avec lÕimpulsion dÕorigine.
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Figure 5.11 Ð R«eponse spectrale typique du photomultiplicateur 9111B [9111B].

La carte de num«erisation utilis«ee est une V1751 de CAEN3, carte «echantillonant
le signal à 1GHZ sur 10 bits, reli«ee à un ordinateur via la carte V1718, interface
VME-USB, et le logiciel de communication entre la carte et lÕordinateurest
CAENScope. Il permet dÕutiliser un d«eclenchement par seuil surchacune de ses
huit voies possibles, et un enregistrement en mode oscilloscope pour chacune
dÕelles. Nous avons donc enregistr«e plusieurs lots dÕimpulsions,plus une unique
(Fig. 5.12), prise Ç au hasardÈ de deux sources test (90Sr/ 90Y et 241Am).

Figure 5.12 Ð Exemple dÕimpulsions enregistr«ees en sortie dÕun photomultiplica-
teur, avec des sources90Sr/ 90Y et 241Am, après redressement et soustraction de la
ligne de base.

3. Entreprise dÕinstrumentation «electronique italienne.
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Ainsi, le temps de mont«ee (20-80%) est de lÕordre de 3 ns, et celui de descente
(20-80%) de 8 à 10 ns, soit ce qui est pr«evu par le fournisseur du liquide scintillant.

5.2.3 Premier montage pour la discrimination

Ce montage est bas«e sur les möemes moyens technique que le pr«ec«edent, auquel
nous avons ajout«es des protections. Premièrement, deux photomultiplicateurs sont
utilis«es pour la co¬õncidence et lÕensemble est entour«e de 5 cm de plomb. EnÞn, le
tout est dans une pièce sombre et temp«er«ee.

Les photomultiplicateurs ainsi que leurs embases sont les möemes que ceux
du montage pr«ec«edent, les d«eroutant encore une fois du destin quiles liait à la
TDCR 4, cÕest pour cette raison que lÕangle entre les photomultiplicateursest 2( /3
et non ( . Ensuite est branch«e le système de co¬õncidence, carte issue du CENBG5,
puis la carte num«erique CAEN V1751 (Fig.5.13).

Figure 5.13 Ð Photographie vue de haut de la chambre de d«etection du montage.
On y voit le support en plastique avec les deux petits photomultiplicateurs à 2(/ 3
le traversant, les cartes «electroniques Þx«ees à leurs bases et une partie du blindage
de plomb entourant la chambre.

4. Triple on Double Coincidences Ratio - Cf. Chapitre 2, 2.2.4.3
5. Centre Etudes Nucl«eaires de Bordeaux Gradignan
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5.2.3.1 Paramètres de lÕacquisition

Haute tension

La tension est Þx«ee de faücon de faücon à voir sur le spectre en «energie le pic
associ«e aux «emissions! dÕune source de 1 Bq de239Pu. Celui-ci apparaöõt clairement
dans le second spectre (Fig.5.14) pour une tension de 1000 V, la tension nominale
de fonctionnement «etant 800 V. Le gain attendu est de 7.106.

Figure 5.14 Ð Spectre de tension maximale pour une alimentation Þx«ee 1000 V.
Les deux points hors «echelleà 200 mV (Blanc) et 660 mV (239Pu) sont des artefacts.
On voit aussi le seuil à 20 mV en deücà duquel aucun coup nÕest enregistr«e.

Seuils de co¬õncidence

Les signaux dont on veut mesurer les caract«eristiques ne sont pas très «energ«e-
tiques, et leur tension est assez faible. Nous avons donc r«egl«e les seuils de co¬õncidence
au niveau du bruit (2 mV) par les mesures sur le logiciel CAENScope et le temps
de co¬õncidence est de quelques nanosecondes.

Dur«ee utile et temps mort

Nous savons quÕun signal peut exister encore longtemps après la primo-impulsion
du fait principalement de post-impulsions parasites. AÞn de sÕen a! ranchir, nous
allons imposer un temps dÕenregistrement de 7µs, avec seulement 3µs utiles.
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Format des donn«ees dÕentr«ee

Ce système de num«erisation fonctionne comme un oscilloscope : il enregistre à
chaque pas dÕ«echantillonnage-t la tension du signal. La fenöetre dÕenregistrement est
donn«ee par letop du d«eclenchement externe (carte de co¬õncidence) et par la dur«ee
choisie par lÕutilisateur. Cependant, lÕensemble CAEN (V1751 + V1718 + CAEN-
Scope) ne permet lÕenregistrement que dÕun Þchier unique contenant lÕensemble
des impulsions les unes à la suite des autres, d«eÞni par la taille dÕune impulsion
(Tab. 5.2). Connaissant le temps dÕune impulsion et le nombre dÕoctets par pas-t ,
le Þchier r«esultat peut devenir rapidement gigantesque.

Taille d«eÞnie Dur«ee (ns)
1K 1792
3K 3584
7K 7168

Table 5.2 Ð Taille dÕune impulsion en fonction de la dur«ee voulue.

Nous avons donc mis en Ïuvre deux traitements : s«eparation du Þchier p̀ere
en plusieurs Þls plus faciles à traiter et isolement des di! «erentes impulsions. Nous
avons donc choisi de s«eparer le Þchier père en Þls contenant chacunau maximum
cent impulsions, chacune de 3000 points, soit une dur«ee de 3µs, à lÕaide dÕun petit
programme annexe C++.

Signaux obtenus

Les signaux obtenus par ce montage (Fig.5.15), ont lÕaspect attendu, à ceci près
que beaucoup unovershoot non n«egligeable. Ceci est döu à lÕalimentation positive
des photomultiplicateurs : la cathode est à la masse et lÕanode à la tension, donc
la lecture à lÕanode doit se faire à travers une capacit«e. La hautetension contraint
fortement les deux condensateurs qui font le lien entre le pont (Fig. 5.16) et lÕ«etage
dÕampliÞcation, et celui entre cet «etage et la sortie (Fig.5.16).

5.2.3.2 Spectres

Nous avons fait sur ce montage des acquisitions de lÕensemble des sources
du panel (Tab. 5.1). Nous allons pr«esenter ici les di! «erents spectres selon neuf
m«ethodes impl«ement«ees pour les deux sources G0 (en bleu surles spectres) et G1
(en rouge sur les spectres).

Le spectre en tension (Fig.5.17) montre la pr«esence dÕunÇ pic È associable
aux ! du 239Pu entre 240 et 760 mV. Le pic en Þn de spectre, «equivalent dans le
spectre du bruit de fond et celui du239Pu, correspondà une sorte de repliement des
impulsions dont la tension d«epasse la dynamique de la carte. De plus, chacun des
deux spectres a un artefact de mesure, à 210 mV pour le bruit de fond et 675 mV
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Figure 5.15 Ð Exemple de signal issu du second montage, le premier pour la dis-
crimination.

Figure 5.16 Ð En haut le sch«ema de lÕ«etage pont et pr«eampliÞcation et en bas le
sch«ema «electrique de lÕ«etage dÕampliÞcation. Les condensateursencadr«es C16 et C9
sont ceux responsables des overshoot.
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pour lÕautre. Le spectre en charge (Fig.5.18) montre clairement un pic associable
à lÕ! du 239Pu entre les canaux 5 000 et 20 000. De plus, on aperücoit encore des
artefacts de mesure. Le spectre du bruit de fond semble öetre très bien ajust«e au
spectre du 239Pu, mais pr«esente une forme irr«egulière, non ajustable simplement
par une exponentielle, comme on sÕy attendrait de faücon similaire aux spectres des
compteurs commerciaux.

Les autres spectres repr«esentent les m«ethodes de discrimination pour lequel et
malgr«e les simulations on sÕattend à voir les deux pics distincts discriminant les !
des " . Concernant le spectre selon du rapport charge sur tension (Fig.5.19), on
sÕattend pour cette m«ethode à obtenir une des meilleures s«eparations (Fig. 5.4).
Cependant, bien que la di! «erence soit assez nette entre les canaux 10 et 30, celle-ci
ne lÕest pas assez pour Þxer un seuil, de möeme pour les autres spectres (Figs. 5.20,
5.21, 5.22 et 5.25).

Figure 5.17 Ð Spectre en tension des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Analyse / " (%) a# (Bq/L) Analyse / " (%) a# (Bq/L)
Tension 86,2 ± 4,5 10,6 Charge 94,5 ± 4,6 10,2

CN 91,7 ± 6,2 17,6 TTR 90,8 ± 6,1 16,8
TTRm 85,3 ± 6,0 17,5 Gatti 90,8 ± 6,1 17,9

R 86,1 ± 6,6 19,0 YouseÞ 94,1 ± 7,5 20,1
PIA 93,4 ± 6,2 15,9

Table 5.3 Ð R«esultats des comptages pour la source G1, öot«es du bruit de fond G0,
selon les neuf analyses pratiqu«ees, donnant le rendement/ " , attendue à 100% pour
les ! , et la limite de d«etection a# .
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Figure 5.18 Ð Spectre en charge des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.19 Ð Spectre du rapport charge sur tension des sources G0 et G1
(Tab. 5.1).
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Figure 5.20 Ð Spectre en TTR des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.21 Ð Spectre en TTRm des sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.22 Ð Spectre selon le paramètre de Gatti des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.23 Ð Spectre selon le paramètre R de lÕajustement des impulsionsdes
sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.24 Ð Spectre selon le paramètre de YouseÞ des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.25 Ð Spectre du nombre de post-impulsion des sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Les r«esultats de comptages (Tab.5.3) montrent des rendements ! inf«erieurs
aux 100% attendus. Nous voyons ici lÕimpact principal de lÕincompatibilit«e entre
les spectres du bruit de fond (G0) et du239Pu (G1) en termes de quenching. Nous
voyons ici la n«ecessit«e dÕaccorder correctement les sources au blanc, mais aussi lÕin-
t«eröet de la discrimination aÞn dÕ«eliminer par des moyens d«etourn«es toute trace de
" dans le spectre! . De faücon standard, on lÕa vu dans le chapitre pr«ec«edent, la dis-
crimination est faite à travers la d«etermination dÕun seuil unique, chose impossible
pour les acquisitions faites avec ce montage.

5.2.4 Second montage pour la discrimination

Ce montage est le e! ectivement le troisième r«ealis«e, mais le second utilis«e à des
Þns de discrimination ; cÕest pourquoi il est d«esign«e second. Il a«et«e r«ealis«e au GEA
et a eu pour objectif dÕam«eliorer les impulsions acquises en termes dÕovershoot.
Cependant, nous ne b«en«eÞcions plus des conditions environnementales avantageuses
pr«ec«edentes.

Les photomultiplicateurs utilis«es sont des XP2262B [XP2262], avec une sortie
dynode et une sortie anode. Ensuite est branch«ee directement la carte num«erique,
une USB WAVE CATCHER V6 6 [Breton 2011b][Breton 2011a] pröet«ee par le
LAL 7, reli«ee en USB à lÕordinateur. LÕADC a une fr«equence dÕ«echantillonnage
variant de 400 MHz à 3,2 GHz, toujours sur 1024 «echantillons. La carte utilise
un bu! er tournant très rapide, mais ensuite la num«erisation vers lÕordinateur est
beaucoup plus lente et impose un temps mort de 115µs. Les deux voies sym«etriques
permettent une co¬õncidence logicielle (Fig.5.27).

Figure 5.26 Ð Repr«esentation du second montage r«ealis«e au GEA avec une USB
Wave Catcher V6 pröet«ee par le LAL.

6. USB WAVE CATCHER V6 : CAN rapide (de 400 MHz à 3,2 GHz) sur 1024 canaux, d«eve-
lopp«e par le LAL/IRFU.

7. Laboratoire de lÕAcc«el«erateur Lin«eaire
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Figure 5.27 Ð Copie dÕ«ecran du logiciel pilotant lÕADC USB Wave Catcher V6,
d«evelopp«e par le LAL/IRFU.

5.2.4.1 Paramètres de lÕacquisition

Haute tension

La tension est Þx«ee de faücon empirique, sans r«ef«erence de calibration. LÕobjectif
est la visualisation du pic associ«e aux «emissions! dÕune source dÕ1 Bq de239Pu.
Le pic apparaöõt clairement dans le second spectre (Fig.5.28). Cependant, les deux
photomultiplicateurs ne sont pas sym«etriques : le premierÇr«eagit È beaucoup moins
bien que le second, donc pour que les impulsions en sortie soient similaires, la tension
du premier est Þx«ee à -2 kV tandis que celle du second est à -1,5kV (la tension
typique dÕutilisation est donn«eeà -1,8 kV). Les gains des deux photomultiplicateurs
sont alors respectivement de 8.107 et 6.106.

Seuils de co¬õncidence

Les seuils sont r«egl«es à 4 mV et le temps de co¬õncidence au minimum, 10 ns.

Dur«ee utile et temps mort

La carte impose un temps mort de 115µs, n«egligeable par rapport au taux de
comptage standard de 100 cps et pour nous le temps utile est de 640 ns. («echan-
tillonnage à 1,6 GHz).
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Figure 5.28 Ð Spectre en charge dÕune source de 1 Bq de239Pu par rapport au
bruit de fond.

Format des donn«ees dÕentr«ee

Ce système de num«erisation fonctionne comme un oscilloscope : il enregistre à
chaque pas de temps-t la tension du signal. Cependant, lÕensemble LAL (ADC +
logiciel) ne permet lÕenregistrement que dÕun Þchier unique contenant lÕensemble
des impulsions. Ainsi, une acquisition de 10000 impulsions sur deux voies prend 178
Mo dÕespace disque. Nous avons donc à mettre en Ïuvre la s«eparation des deux
voies par un petit programme annexe C++. Nous avons au Þnal des ensembles de
signaux standardis«es, aptes à öetre analys«es par le logiciel.

5.2.4.2 Spectres

De möeme que pour lÕautre montage, nous avons fait sur celui-ci des acquisitions
de lÕensemble des sources du panel (Tab.5.1). Nous allons pr«esenter ici les di! «erents
spectres selon les m«ethodes impl«ement«ees pour les deux sources G0 (en bleu sur les
spectres) et G1 (en rouge sur les spectres).

Le spectre en tension (Fig.5.29) montre la pr«esence dÕunÇ pic È associable
à lÕ! du 239Pu entre 120 et 210 mV. Le spectre en charge (Fig.5.30) montre
clairement un pic associable à lÕ! du 239Pu entre les canaux 2 700 et 5 000. Le
spectre du bruit de fond semble öetre moins bien ajust«e au spectre du 239Pu que
dans le cas du montage pr«ec«edent, surtout pour les «energies faibles(< 80 mV ou le
canal 1 000 pour la charge).

Les autres spectres caract«erisent les m«ethodes de discrimination et malgr«e les
simulations on sÕattend à voir les deux pics distincts discriminant les ! des " .
Concernant le spectre selon la charge sur la tension(Fig.5.31), on sÕattend pour
cette m«ethode à obtenir une des meilleures s«eparations (Fig.5.4). Cependant, bien
que la di! «erence soit assez nette entre les canaux 10 et 30, celle-ci ne lÕest pas assez
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pour Þxer un seuil, de möeme pour les autres spectres (Figs.5.34, 5.35, 5.36et 5.37).

Les spectres en TTR et TTRm (Figs. 5.32 et 5.33) pr«esentent des formes
particulières. Le premier parce quÕaucun pic nÕest identiÞable, le second parce que
trop de pics sont visibles. Nous «etudierons ces soucis dans un secondtemps.

Figure 5.29 Ð Spectre en tension des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.30 Ð Spectre en charge des sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.31 Ð Spectre du rapport charge sur tension des sources G0 et G1
(Tab. 5.1).

Figure 5.32 Ð Spectre en TTR des sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.33 Ð Spectre en TTRm des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.34 Ð Spectre selon le paramètre de Gatti des sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.35 Ð Spectre selon le paramètre R de lÕajustement de la forme des impul-
sions des sources G0 et G1 (Tab.5.1).

Figure 5.36 Ð Spectre selon le paramètre de YouseÞ des sources G0 et G1 (Tab.5.1).
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Figure 5.37 Ð Spectre du nombre de post-impulsions des sources G0 et G1
(Tab. 5.1).

Analyse / " (%) a# (Bq/L) Analyse / " (%) a# (Bq/L)
Tension 60,6 ± 5,8 14,7 Charge 64,8 ± 5,4 15,3

CN 68,0 ± 7,6 35,8 TTR 85,3 ± 11,3 40,1
TTRm 56,9 ± 7,5 22,8 Gatti 81,7 ± 11,3 37,6

R 40,8 ± 13,4 46,1 YouseÞ 70,3 ± 19,2 66,6
PIA 91,7 ± 13,1 41,6

Table 5.4 Ð R«esultats des comptages pour la source G1, öot«es du bruit de fond G0,
selon les neuf analyses pratiqu«ees, donnant le rendement/ " , attendue à 100% pour
les ! , et la limite de d«etection a# .

Ce second montage montre des rendements très loin des 100% attendus
(Tab. 5.4). LÕallure des spectres donne la r«eponse : la forme du spectre du bruit
de fond et celui de la source ne sÕajustent pas correctement. Commeune correction
par rapport au temps mort de la carte (115µs) nÕest pas signiÞcative, le quenching
joue un röole trop important. La di ! «erence la plus importante entre les deux mon-
tages est la temp«erature. Pour le premier celle-ci est d«eÞnie par la pièce stabilis«ee
à 14ûC, le second aux alentours de 20ûC. Ainsi le bruit de fond à basse «energie aug-
mente du fait de la temp«erature, mais le l«eger quenching de la source ! le diminue.

5.2.4.3 Fenöetre dÕentr«ee des photomultiplicateurs

Pour ce montage, nous avons modiÞ«e la fenöetre dÕentr«ee des photomultiplica-
teurs. En e! et, à lÕinstar des Þoles de scintillation qui favorisent la d«etection en
«etant translucides et non transparentes, nous avons d«epoli la fenöetre dÕentr«ee des
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photomultiplicateurs du second montage de faücon r«eversible : du scotch y a «et«e
appos«e. De cette faücon nous nous attendonsà une am«elioration de la discrimination.
De faücon pratique, nous voulons voir de faücon qualitative un d«ecalage vers de
plus hautes «energies (tension) avec un resserrement du pic! , et une meilleure
s«eparation sur les spectres selon les critères de discrimination. Nous comparons
donc les spectres de la source G1 (Tab.5.1) sur un graphique bidimensionnel
mettant en relation la charge et le critère TTRm (Fig. 5.38), sur lesquels ces
am«eliorations sont visibles.

Figure 5.38 Ð Spectres bidimensionnels de la source G1 (rouge) mettant en relation
la charge et le TTRm pour deux comptages avec et sans scotch, par rapport au bruit
de fond (bleu). Nous pouvons observer un d«ecalage vers la droite et le haut de la
tache ! .
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AÞn de quantiÞer lÕam«elioration, nous utilisons un paramètre quantiÞant la qua-
lit«e dÕun ajustement par deux gaussiennes sur les spectres de discrimination : le
rapport de lÕincertitude relative au carr«e de lÕ«ecartement ' entre les centres des
gaussiennes. Ainsi, nous pouvons non seulement comparer les montages selon cha-
cun des paramètres (Tab.5.5), mais aussi les discriminations entre elles.

Sans scotch Avec scotch
' u2

rel (') ' u2
rel (')

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
YouseÞ 0,18 0,69 0,18 0,64

Table 5.5 Ð Paramètre ' de distinction entre les deux pics dÕun ajustement gaussien
des spectres de discrimination.

On note (Tab. 5.5) une am«elioration de la s«eparation des pics dans le montage
avec scotch par rapport à celui sans. De plus, il nous est possible declasser dans ce
cas les m«ethodes de discrimination dÕaprès la s«eparabilit«e delÕajustement par deux
gaussiennes, dans lÕordre du montageÇ scotch«eÈ (Tab. 5.6).

1 R 4 CN
2 TTRm 5 YouseÞ
3 Gatti 6 TTR

Table 5.6 Ð Classement des m«ethodes de discrimination suivant le paramètre ' de
distinction entre les deux pics dÕun ajustement gaussien des spectres de discrimina-
tion et son incertitude (Tab. 5.5).

Ainsi que lÕont montr«e les di! «erents r«esultats dÕanalyses pr«esent«es pour le second
montage, il ne semble pas öetre possible de d«eÞnir un simple crit`ere permettant une
s«eparation simple des signaux à lÕinstar des appareils commerciaux.Cependant, ces
di! «erences dans laÇ qualit«e È de la s«eparation ne pr«ecisent pas si les impulsions
communes entre! et " pour une m«ethode sont les möemes pour une autre.

5.3 Analyse multicritère

Nous allons dans cette partie faire la di! «erence entre les critères de discrimina-
tion, informations de forme ou de temps de d«ecroissance, par rapport à la charge et
la tension de lÕimpulsion. En e! et, la section pr«ec«edente a montr«e les limites dÕune
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discrimination par rapportà un seul critère. Nous envisageons donc dÕen utiliser plu-
sieurs. Dans un premier temps, les «evènements! sont encadr«es selon leur tension et
charge, ce qui «elimine dans le spectre! une grande partie des «evènements" . Dans
un second temps, tous les critères sont utilis«es de faücon à d«eterminer pr«ecis«ement
qui est ! et qui est " .

5.3.1 Encadrement en tension et charge

Nous avons vu que les limites de d«etection dans le cas de la num«erisation «etaient
très hautes, associ«ees à une impossible discrimination par seuil. AÞn de diminuer
cette limite, nous avons choisi de d«eterminer un encadrement des ! dans les spectres
en charge et en tension, les seuls pour lesquels les! apparaissent sous forme de pics.

Analyses Montage 1 (Bq/L) Montage 2 (Bq/L)
LD avant LD après LD avant LD après

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
YouseÞ 4,3 1,8 3,1 1,9

PIA 3,4 1,6 4,8 1,3

Table 5.7 Ð Limites de d«etection (LD) des di! «erentes analyses, par comparaison
avec les r«esultats de la section pr«ec«edente, donn«ees pour 24h de comptage.

Par un simple encadrement des! dans les spectres en tension et charge, les
limites de d«etection sÕen voient largement diminu«ees (Facteur3, Tab. 5.7), möeme
si ce nÕest pas encore au niveau prescrit par les normes. De plus, la s«eparation
des impulsions nÕest pas encore id«eale. En e! et, nous avons pour estimer les
taux dÕinterf«erences8 utilis«e les sources G0, G1 et G2 que nous savons à peine
compatibles en termes de matrice. Nous allons nous concentrer sur les" pr«esent
dans le spectre! , 1 ! # " . Dans le cas de ces trois sources,1 ! # " = 30,0%. Les
limites de d«etection signiÞcativement plus hautes dans le cas du second montage
sont dues à la non compl«ementarit«e de la source et du blanc : plusieurs spectres
montrent des di! «erences notables, donc une simple soustraction ne rend pas compte
de lÕactivit«e. Cependant il nÕy a aucune impulsion issue du bruit de fond dans un
spectre ! , nous ne modiÞerons pas les sources.

La forme du spectre " ne d«epend pas des «energies et peut probablement
öetre interpol«ee. En e! et, dÕun 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 multicritère 169

critères de forme ou de temps de d«ecroissance, la forme devrait öetre syst«ematique
car ind«ependante de lÕ«energie. Nous devrions donc pouvoir faire un ajustement
d«ependant de paramètres simples comme la hauteur ou la position. Ceci va
permettre de sÕa! ranchir des d«eformations not«ees en particulier sur les spectresdu
second montage.

Nous allons nous int«eresser au critère TTRm. Pour les trois sources" du panel
(Tab. 5.1), le blanc, le 14C et le 90Sr/ 90Y, nous avons r«ealis«e cette discrimination
par encadrement en esp«erant mesurer la möeme forme, à lÕactivit«e près. Nous avons
donc norm«e chaque spectre par rapport à lÕestimation de son maximum puis nous
les avons compar«es (Fig.5.39).

Figure 5.39 Ð Spectres! des trois sources" (Tab. 5.1) selon le TTRm, norm«es à
1 puis par n pour la lisibilit«e.

Nous avons alors fait une moyenne de ces spectres norm«esà 1, puis unefonction
y a «et«e ajust«ee. Cette fonction est d«eÞnie par morceaux par deuxgaussiennes et
une exponentielle, la seconde gaussienne permettant de joindre les deux morceaux
principaux (Eq. 5.9).

f "
T T Rm = A.

(
???)

???*

0,91e! ( x ! 0,130) 2

0,056 pour x < 0,130

0,91e! ( x ! 0,157) 2

0,200 pour 0,130$ x $ 0,157

1,00e! x ! 0,153
0,048 pour x > 0,157

(5.9)

avecA un paramètre li«e au taux de comptage" .
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Figure 5.40 Ð Spectre moyen! des trois sources" (Tab. 5.1) selon le TTRm, ajust«e
par une fonction compos«ee de deux gaussiennes et dÕune exponentielle (Eq. 5.9).

De cette faücon,AG0 = 0 ,0026,AG1 = 0 ,022 et AG3 = 0 ,0022. On retrouve bien
les r«esultats attendus (AG0 ( AG3 ) AG2) puisque la discrimination en charge et
tension permet d«ejà dÕöoter le14C du spectre pour ne laisser que le bruit, ce qui
nÕest pas le cas du90Sr/ 90Y. Nous voyons bien quÕune nouvelle fois lÕactivit«e" gène
lÕaccession à une limite de d«etection compatible avec les 0,1 Bq/Lrecommand«es
par la norme [NF ISO 11704]. Nous allons donc utiliser les di! «erentes analyses aÞn
dÕisoler les! .

Cette m«ethode appliqu«ee aux spectres TTRm! du second montage permet de
trouver un rendement de 96,9% ± 4,6%, avec une limite de d«etection à 7,8 Bq/L
pour un temps de comptage de 21 minutes, soit 0,9 Bq/L en 24 h.

5.3.2 D«etermination par encadrement des !

Nous avons vu une nouvelle fois que lÕactivit«e" gène lÕaccession à une limite de
d«etection compatible avec les 0,1 Bq/L recommand«es par la norme [NF ISO 11704].
Nous allons donc utiliser les di! «erentes analyses aÞn dÕisoler les! et pour chacune
dÕelle nous allons consid«erer que la probabilit«e pour une impulsion dÕöetre! ne
d«epend pas de la valeur mesur«ee.

Les simulations basiques montrent que la prise en compte de lÕensemble des
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critères tendrait à am«eliorer la discrimination. Ainsi, un graph ique tridimentionnel
(Fig. 5.41) mettant en relation trois critères de discrimination met en valeur la zone
! .

Figure 5.41 Ð Exemple de graphe 3D issu de simulations mettant en relation trois
paramètres de discrimination (TTRm, Gatti et YousseÞ). La forme ovo¬õde verte
correspond aux ! , la traöõn«ee rouge aux" et les quelques points noirs sont les"
compt«es comme des! .

Ces simulations montrent aussi lÕint«eröet du multicritère par encadrement
(Tab. 5.8) : le tri est presque parfait.

5.3.2.1 Encadrement estim«e

Nous faisons ici lÕhypothèse que chaque impulsion ne r«epond pas de faücon simi-
laire selon les analyses : la r«epartition des «evènements est di! «erente dans chacune
des fenöetres! . Ainsi, un coup est d«esign«e comme! si pour chaque analyse il est
dans la fenöetre correspondante ; si selon une m«ethode le coup nÕest pas dans la fe-
nöetre, alors celui-ci est d«etermin«e comme «etant" . De plus, les encadrements sont
estim«esà lÕaide des graphiques biparam«etriques mettant donc enrelation deux para-
mètres, g«en«eralement la charge ou la tension en ordonn«ee aÞn de pouvoir se rep«erer
par rapport à un paramètre connu, et en abscisse un paramètre de discrimination
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Nombre dÕ«evènements
Par analyse Mal

Simul«e Tension Charge Gatti TTR TTRm Total class«e
Evt. ! 1030 1380 1255 1120 1059 1920 1029 0
Evt. " 971 661 746 881 942 41 972 1

Table 5.8 Ð Simulation de 2001 «evènements! et " , analys«es puis tri«es selon la
m«ethode multicritère par encadrement des! . La première colonne donne le nombre
exact dÕ«evènements simul«es de chaque type. Les cinq colonnes suivantes pr«esentes
une discrimination par seuil. LÕavant dernière,Ç total È, montre le nombre dÕ«evène-
ments d«etermin«e comme! ou " par le multicritère. Comme chaque «evènement est
d«etermin«e à sa cr«eation, on peut connaöõtre le nombre dÕ«evènements mal class«e.

(Fig. 5.42). Les simulations pr«esent«ees auparavant permettent en multicritère une
discrimination quasi-parfaite : seul un " a «et«e compt«e comme! , soit 1/10 000.

Figure 5.42 Ð Graphique biparam«etrique mettant en relation la charge et le pa-
ramètre de Gatti pour la source G4 (Tab. 5.1 - 90Sr/ 90Y + 239Pu) compt«ee sur le
second montage. Les! sont ici bien visibles et apparaissent dans lÕencadrement [2 ;
9] selon le paramètre de Gatti et [2000 ; 6000] selon la charge.

De la möeme faücon (Tab.5.9) le second montage donne un rendement multicritère
de 99,1%± 6,3%, compar«e aux rendements monocritère dans le tableau5.4. Dans
le cas de cette m«ethode multicritère, lÕapproximation sur lessources pour le calcul
des taux dÕinterf«erences montre une am«elioration signiÞcative dela discrimination
des signaux :1 ! # " = 1,3% (pr«ec«edemment1 ! # " = 30,0%).

La projection sur un graphique tridimensionnel mettant en relation charge,
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Critère Rendement Critère 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 YouseÞ 115± 8

PIA 115 ± 8
Multi 99 ± 8

Table 5.9 Ð Rendements! mesur«es par une d«etermination monocritère (Tension +
critère) puis multicritère pour les mesures de la source G2 (Tab. 5.1 - 239Pu) faites
sur le premier montage.

TTRm et YouseÞ (Fig. 5.43) montre en vert les ! isol«es de la source! , en rouge et
bleu les" isol«es du blanc et de la source" , et en noir les quelques coups du bruit de
fond compt«es comme des! . Ainsi, malgr«e lÕobtention des rendements attendus, il
semble rester une certaine quantit«e de" compt«e comme des! , et r«eciproquement,
et dans des quantit«es similaires pour les deux sources (G0 et G1) (Fig. 5.43).

LÕobjectif de cette partie «etait de d«emontrer la possibilit«e etlÕutilit«e dÕun
traitement num«erique multicritère (Tab. 5.10) de signaux de scintillation liquide
(Fig. 5.44). Le travail restant concerne une acquisition et un traitement de meilleure
qualit«e en terme de photomultiplicateur et dÕalgorithme de traitement. Il est acquis
que les impulsions nÕont pas la möeme r«epartition selon les spectres. Du fait des
r«epartitions di ! «erentes, et puisque sur plusieurs spectres biparam«etriqueles ! ap-
paraissent sous forme dÕune tache reconnaissable, nous avions mis en place une
m«ethode de traitement des images9 de faücon à d«etecter les! et le " et fonction
de la forme g«en«erale des deux ensembles. Cependant, la reconnaissance nÕest pas
compatible avec la recherche dÕune activit«e! très faible car sur ces graphes des"
sont möel«es aux! et ils peuvent Ç disparaöõtreÈ dans lÕincertitude" .

IdentiÞant El«ements Activit«es Rendement
(k=2) (Bq) (k=2) (%)

G1 239Pu 1,09± 0,03 99,0 ± 7,8
G4 90Sr/ 90Y 9,80± 0,31 94,5 ± 3,5

239Pu 1,08± 0,03 97,5 ± 7,0

Table 5.10 Ð R«esultats pour les sources contenant des! d«eÞnies en5.1 par la
m«ethode multicritère par encadrement.

A partir de lÕestimation des taux dÕinterf«erences, en particulier les " r«esiduels,

9. Cf. annexe D
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Figure 5.43 Ð Graphe 3D issu des mesures du premier montage mettant en relation
trois paramètres de discrimination (Charge, TTRM et YouseÞ). La forme ovo¬õde
verte est form«ee des! , les traöõn«ees rouge et bleu sont faites de" et les quelques points
noirs sont les" compt«es comme des! . Malgr«e ces quelques coups vraisemblablement
mal class«es, le rendement! attendu est retrouv«e : 99,0%± 7,8%.
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Figure 5.44 Ð Signaux moyens! et " r«esultant de la discrimination multicritère
des deux montages à partir de la source G1.

nous pouvons calculer une limite de d«etection pour cette m«ethodedÕanalyse multi-
critère par encadrements estim«es : a# = 0,2 Bq/L. CÕest donc une am«elioration de
la limite de d«etection dÕun facteur quatre par rapport à celle obtenue par un enca-
drement en charge et tension seulement. Cela permet aussi de valider lÕhypothèse
comme quoi la distribution des impulsions! selon chaque spectre est di! «erente.

5.3.2.2 ACP

LÕACP - Analyse en Composantes Principales - est un traitement statistique
qui permet de transformer des variables corr«el«ees en variables ind«ependantes : les
composantes principales. Cela permet aussi de r«eduire le volume dÕinformation au
strict n«ecessaire. Nous avons donc mis en place cette technique defaücon à favoriser
lÕisolement des! par rapport aux " en partant de lÕensemble des traitements mis en
place. Un graphique biparam«etrique mettant en relation les deux axes principaux
(Fig. 5.45) montre une tache identiÞable correspondant aux! .

Le problème majeur de cette technique est intrinsèque : les nouveaux spectres
seront di! «erents suivant les quantit«es respectives dÕ! et de " . Ainsi, la comparaison
du spectre pr«ec«edent (Fig.5.45) par rapport au bruit de fond (Fig. 5.46) montre
une di! «erence sup«erieure à celle constat«ee pr«ec«edemment.
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Figure 5.45 Ð Graphique mettant en relation les deux premiers axes principaux
dÕune ACP de la source G1 (rouge). Une tache! est identiÞable dans une fenöetre
[2000 ; 6000] selon lÕaxe 1 et [-250 ; 100] selon lÕaxe 2.

Figure 5.46 Ð Graphique mettant en relation les deux premiers axes principaux
dÕune ACP de la source G1 (rouge) par rapport au bruit de fond (bleu).
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5.4 Modèles de simulation

Nous avons vu dans le chapitre pr«ec«edent plusieurs mod«elisations des impulsions
de scintillation liquide. Nous avions simul«e des impulsions dans ce chapitre avec deux
exponentielles aÞn de se rendre compte des lÕimpact des di! «erentes m«ethodes sur la
discrimination. Nous allons donc voir ici la validit«e des di! «erents paramètres gröaceà
lÕalgorithme dÕinterpolation de Levenberg-Marquardt (LM). Dans un second temps
nous tenterons de retrouver les paramètresqi et #i dans le cas dÕune interpolation
avec trois et quatre exponentielles selon le modèle utilis«e au Borexino (Eq. 4.6).

5.4.1 Modèle en deux exponentielles

CÕest à partir de ce modèle que nous avions simul«e les di! «erentes m«ethodes
dans ce chapitre. Cependant, nous nÕavons aucune id«ee des distributions statistiques
r«eelles suivis par les di! «erents paramètres. Nous allons donc utiliser lÕalgorithme de
Levenberg-Marquardt (LM) aÞn de mod«eliser les impulsions après discrimination
(donc ! et " ) et tracer les distributions des quatre paramètres importants (A "

1 , #"
1 ,

A "
2 et #"

2 ) des ! , de möeme pour les" , selon lÕ«equation :

s(t) = A1e! t ! µ
$1 + A2e! t ! µ

$2 + o ! set (5.10)

pour t > µ .

5.4.1.1 Paramètres

Comme nous lÕavons vu, les paramètres entr«es dans lÕalgorithme LM sontles
amplitudes, les temps, le seuilµ et lÕo! set. Cependant, le dernier est normalement
nul car la ligne de base a d«ejà «et«e öot«ee du signal avant tout traitement. Nous allons
donc le Þxer à z«ero et ne plus en parler.

Paramètre moyen minimum maximum
A1 1 0,8 2
#1 7,69 3 20
A2 0,11 0 1
#2 52,6 30 1000
µ 48 42 54

o! set 0 -0,1 0,1

Table 5.11 Ð Paramètres initiaux et leur limite pour lÕalgorithme LM, pour des
signaux norm«es en entr«ee à 1.

Les paramètres d«eÞnis (Tab.5.11) permettent dÕajuster les impulsions, comme
le montre lÕexemple (Fig.5.47) dont les paramètres Þnaux (Tab. 5.12) rentrent bien
dans les critères «etablis (Tab.5.11).

Le r«esidu est d«eÞni par lÕerreur quadratique moyenne :1
n

n9

i
[f aj (t i ) " ymes(x i )]

2.
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Figure 5.47 Ð Ajustement dÕune impulsion par deux exponentielles au moyen de
lÕalgorithme de Levenberg-Marquardt (Calcul de 25 ms avec 156 appels de lafonc-
tion dÕajustement, pour un r«esidu Þnal de 2,08.10! 4).

Paramètre Valeur
A1 1,17
µ1 48,1
#1 12,9
A2 0,0393
#2 147

Table 5.12 Ð Paramètres d«eÞnis par lÕalgorithme LM pour le signal donn«e en
exemple (Fig. 5.47).



5.4. Modèles de simulation 179

5.4.1.2 Ajustement de signaux ! et "

AÞn de pouvoir d«eterminer les distributions des di! «erents paramètres, nous
avons discrimin«e les! de la source G1 et les" de la source G3 de faücon à ne
conserver que des signaux aussi Þables que possible. Nous nous attendonsà trouver
A1 et #1 similaires pour les deux rayonnements, celui-ci mod«elisant lacomposante
rapide. A contrario, les paramètres A2 et #2 devraient öetre signiÞcativement di! «e-
rents, «etant li«es à la composante lente.

Paramètre ! "
A1 1,08± 0,14 0,98± 0,25
#1 12,6 ± 1,7 11,6 ± 3,7
A2 0,0451± 0,0316 0,093± 0,148
#2 139± 86 145± 246
µ 47,1 ± 2,0 47,2 ± 1,9

Table 5.13 Ð Valeurs moyennes des di! «erents paramètres avec leur «ecart-type pour
les deux types de rayonnement! et " .

Les valeurs obtenues (Tab.5.13) correspondent à celles attendues, mais les in-
certitudes sur certaines valeurs ne sont pas acceptables et nous allons tenter dÕen
comprendre la raison.

Distribution des paramètres de lÕajustement

Les premiers r«esultats (Tab.5.13) montrent des valeurs en accord avec celles
qui «etaient attendues : A1 aux alentours de 1 (impulsions norm«ees),#1 dans la
dizaine de nanosecondes et#2 dans la centaine de nanosecondes. Par contre, les
«ecarts-types sont très «elev«es pour les paramètres de la seconde exponentielle, et
les valeurs, bien que logiques, nÕont pas une grande signiÞcation. Nous allons donc
tracer les histogrammes selon ces quatre paramètres aÞn de voir la causedÕune si
grande dispersion.

Les histogrammes repr«esentantA1 (Fig. 5.48) montrent des formes semblables
avec un seuil à 0,8 : cÕest le minimum arbitrairement Þx«e (donc trop haut) pour
ce paramètre dans lÕalgorithme LM. Ces deux courbes semblent toutes deux suivre
une loi normale, mais lÕajustement avec les paramètres d«eÞnis plus haut (Tab. 5.13)
donne un coe" cient de corr«elation de 24% pour les! et 51% pour les" .

De la möeme faücon, les histogrammes repr«esentant#1 (Fig. 5.49) montrent eux
aussi un aspect similaire.

Par contre, les repr«esentations deA2 (Fig. 5.50) pr«esentent des formes très
di! «erentes, mais pas de la faücon attendue : une partie du spectre" recouvre le
spectre ! . On sÕattendrait pourtant à avoir un spectre" nettement plus faible que
celui ! . Le premier pic et la dissym«etrie très prononc«ee des deux spectres expliquent
les «ecarts-types sans en expliquer la cause.
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Figure 5.48 Ð Densit«e de probabilit«e! et " pour le paramètre A1 de lÕajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).

Figure 5.49 Ð Densit«e de probabilit«e! et " pour le paramètre #1 de lÕajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).
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Figure 5.50 Ð Densit«e de probabilit«e! et " pour le paramètre A2 de lÕajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).

Figure 5.51 Ð Densit«e de probabilit«e! et " pour le paramètre #2 de lÕajustement
par deux exponentielles (Eq.5.5).
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La dernière Þgure, les histogramme de#2 (Fig. 5.51), montrent encore une fois
un spectre! de forme dÕinspiration gaussienne assez large, et un spectre" en deux
parties : un fond couvrant lÕensemble de la plage et un pic «etroit centr«e sur 12,
valeur de lÕordre de celle de#1. Nous voyons ici pourquoi les «ecarts-types sont si
grands. Par contre, ils ne semblent toujours pas logiques : une impulsion avecA2

et #2 très grand correspond à une impulsion avec une charge trop importante, hors
du domaine de celles prises en compte pour les calculs.

Estimation des relations entre paramètres

Une explicationà ce problème est une corr«elation entre les di! «erents paramètres.
Nous avons donc «etudi«e empiriquement toutes les relations entre tous les paramètres
et deux relations particulières ont surgi : la première entre A1 et µ et la seconde
entre A2 et #2.

Figure 5.52 Ð Mise en vis-à-vis des paramètresA1 et µ de lÕajustement par deux
exponentielles (Eq.5.5).

Comme nous pouvions nous y attendre, plusA1 est grand, plus µ est grand
(Fig. 5.52). Cela montre bien un temps de mont«ee du signal constant et plus lÕam-
plitude du signal est importante, plus la position du maximum est grande.



5.4. Modèles de simulation 183

Figure 5.53 Ð Mise en vis-à-vis des paramètresA2 et #2 de lÕajustement par deux
exponentielles (Eq.5.5), pour les deux rayonnements

La mise en relation des paramètresA2 et #2 montre deux taches : une ligne
pour les faibles# et une relation en inverse avec une dispersion d«ecroissante suivant
lÕaugmentation de lÕamplitude. De plus, cet aspect en inverse semble plus prononc«e
pour les " que pour les! , ce qui est logique puisque les" sont moins sujets aux
composantes lentes. Nous avons donc fait un ajustement des points par une courbe
de tendance inverse (Eq.5.11).

f (x) =
A

x/D " B
+ C (5.11)

A B C D
! 0,51 -0,0004 30 10
" 0,51 0,0015 60 3

Table 5.14 Ð Valeurs de lÕajustement par lÕ«equation5.11 pour les deux zones! et
" de la Þgure5.53.

Les incertitudes sont donc plus petites pour#2 : 146± 80 pour les" et 164± 62
pour les ! .

Nous voyons donc que les premiers paramètres mod«elisant les impulsions «etaient
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grossiers mais pas très loin de la r«ealit«e, celle-ci demandant de tenir compte des
relations entre les di! «erents paramètres pour am«eliorer leur d«etermination.

5.4.2 Mod«elisation en trois et quatre exponentielles

La mod«elisation à trois composantes pour les" et quatre pour les! est possible
gröace à la num«erisation des signaux et les algorithmes dÕajustement multivariable
type Levenberg-Marquardt. Nous avons donc calculer pour une source! (G1) et
une source" (G2) les di! «erentes composantes des mod«elisations, en les comparantà
celles obtenus au Borexino. Les di! «erents paramètres ne sont pas laiss«es totalement
libre et sont Þx«es en première approximation par ceux propos«es parBorexino avec
10% de marge dans laquelle ils sont libres. Ils sont ensuite r«eajust«es aÞn que la
distribution des paramètres dans leur r«egion de libert«e soit centr«e autour dÕune
moyenne.

Excitation #1 #2 #3 #4 q1 q2 q3 q4

" 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
" 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 Ð Constantes du modèle du Borexino pour les impulsions! et
" [Ranucci] (en haut), par rapportà celles obtenues avec le second montage au GEA.
Les paramètres sont estim«es à partir des moyennes des r«esultats dÕajustements par
lÕalgorithme LM sur les impulsions discrimin«ees en multicritère par encadrements.

5.5 Conclusion

La num«erisation de signaux semble possible par la d«emocratisation deCAN
(Convertisseur Analogique Num«erique) de plus dÕ1 GHz, permettant donc lÕen-
registrement de signaux de dur«ee de lÕordre de la dizaine de nanoseconde. Nous
avons donc fait un montage montrant la faisabilit«e de ce projet, dot«e dÕun photo-
multiplicateur 9111B (ElectronTube) suivi dÕune carte pont-pr«eampli-ampli puis
dÕun CAN V1751 (CAEN). Nous avons «ecris un programme LabView permettant
lÕanalyse o! -line des signaux acquis.

Les analyses mises en places sont :
Ð mesure de la tension maximale du signal (E) ;
Ð mesure de la charge (C) ;
Ð mesure du rapport charge sur tension (CN) ;
Ð mesure du rapport de la charge de la queue du signal, d«eÞnie au maximum,

par la charge totale (TTR) ;
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Ð mesure du rapport de la charge de la queue du signal, d«eÞnie 40 ns apr`es le
d«ebut de lÕimpulsion, par la charge totale (TTRm) ;

Ð calcul du paramètre de Gatti (G) ;
Ð calcul du paramètre de YouseÞ (Y) ;
Ð calcul du paramètre R de lÕajustement par deux exponentielles ;
Ð mesure du nombre de post impulsions (PIA).
Les deux premières analyses fournissent les informations habituelles li«ees à

lÕ«energie, les! restant möel«es aux" . Par contre, les autres m«ethodes isolent les
deux types de rayonnements, les s«eparant en deux pics plus ou moins distincts,
avec à gauche les" et à droite les ! . Pour chacune dÕelles nous avons «etudi«e les
spectresà partir dÕimpulsions" et ! issues de discriminations mod«elis«ees et bruit«ees.

A lÕaide de deux montages di! «erents, nous avons «etudi«e la m«ethode standard
bas«ee sur la d«etermination dÕun critère. Cependant, les simulations lÕavaient montr«e
et les mesures conÞrm«es : aucune analyse ne permet la d«etermination dÕun critère
unique permettant la discrimination. LÕavantage du num«erique et des traitements
o! -line est aussi le multicritère. Ainsi, nous avons isol«e sur lesspectres en tension
et en charge la zone! , et d«eÞni par la möeme des impulsions comme «etant! ou
" . Alors, nous obtenons une diminution consid«erable de nombre de coups dans
les spectres! selon les autres analyses et chacun pr«esente d«esormais lÕaspect
caract«eristique attendu de deux pics (" à gauche et ! à droite), avec une zone non
di! «erentiable au milieu.

Les di! «erents spectres obtenus par ce traitement multicritère ont montr«e une
certaine di! «erence de forme assez caract«eristique non imputable aux nucl«eides ou
aux activit«es, mais au quenching, surtout dans les mesures faites avec le second
montage. De ce fait, la soustraction du bruit de fond nÕest pas toujours id«eale et
nous avons «etudi«e la forme du spectre des" restant dans le spectre! des cinq
critères, en particulier le TTRm. Celui-ci est, dans la zone ! , une exponentielle
d«ecroissante. Cette m«ethode permet donc dÕatteindre une limite de d«etection de
0,9 Bq/L en 24 heures de comptage.

Nous avons dans un second temps exploit«e chaque analyse pour la discrimi-
nation : il existe sur chaque spectre une zone d«eÞnissable contenant les ! . Pour
chaque impulsion, si chacune des valeurs des analyses est comprise dans la fenöetre
d«eÞnie pour chacun des critères, alors lÕimpulsion est d«eÞniecomme «etant! . Gröace
à cette m«ethode, nous avons retrouv«e pour les deux montages lÕactivit«e ! attendue
et baiss«e la limite de d«etection dÕun facteur quatre, montrant que ce type dÕanalyse
multicritère peut öetre une solution dÕavenir.





Conclusion

La scintillation liquide alli«ee à la discrimination !/" o! re une très bonne alter-
native aux m«ethodes traditionnelles de mesure! et " dans les eaux. Le but de ce
travail a «et«e dÕapporter des compl«ements à la discrimination,en particulier sur d«e-
termination de la valeur du critère de s«eparation utilis«e par lesdi! «erents compteurs
à scintillation liquide disposant de capacit«es de discrimination. Ce sujet sÕest inscrit
dans un partenariat entre le Groupe dÕEtudes Atomiques (GEA), laboratoire expert
de la Marine Nationale rattach«e à lÕEcole des Applications Militaires de lÕEnergie
Atomique (EAMEA) à Cherbourg, et lÕ«equipe Radioprotection et Mesures Envi-
ronnementales (RaMsEs) de lÕInstitut Pluridisciplinaire Hubert Curien (IPHC) à
Strasbourg.

Bilan des mesures

Au cours de ce travail, nous avons tout dÕabord remarqu«e la possibilit«e de
s«eparer ! et " sur un plan uniquement «energ«etique pour peu que ces derniers
aient une «energie su" samment faible. Nous avons en particulier mis en place un
protocole simple et rapide permettant une mesure simultan«ee3H/ ! sur des frottis :
lÕop«erateur r«ealise un frottis analys«e par scintillation liquidesur un Triathler.
Cette m«ethode permet dÕatteindre les limites de d«etection recommand«ees dans
des temps raisonnables. Ce protocole a fais lÕobjet dÕune pr«esentation et dÕun
article [Dougniaux 2010] à lÕoccasion de la conf«erenceAdvances in Liquid Scintilla-
tion Spectrometry organis«eeà Paris en 2010, et est depuis utilis«e au sein des arm«ees.

LÕanalyses des spectres en «energie ne permet pas dÕatteindre les limites de
d«etection attendues, nous lÕavons v«eriÞ«e à lÕaide de lÕajustement du spectre" par
son spectre de r«ef«erence puis par une interpolation sous le pic! par un polynöome.
Dans le premier cas, un tel ajustement nÕest possible que si le spectre " est connu,
au minimum en composition, et en activit«e sauf si un seul «emetteurest pr«esent.
Dans le second cas, le pic! doit ressortir du spectre pour quÕil soit possible
dÕinterpoler dessous, ce qui rend la limite de d«etection! très d«ependante des" .
AÞn de sÕen a! ranchir, une discrimination pr«ealable des deux rayonnements est
n«ecessaire. Cette discrimination est r«ealis«ee par les compteurs à scintillation liquide
par une analyse à seuil, cÕest-à-dire que les «evènements sonttrait«es pour obtenir
leur «energie et une valeur discriminante. Cette dernière, compar«ee au seuil, fourni
le type (! ou " ) de lÕ«evènement. Ce seuil est d«etermin«e par lÕutilisateur à lÕaide de
deux sources de r«ef«erence! et " par la mesure de la quantit«e dÕun rayonnement
dÕune source dans lÕautre spectre, cÕest-à-dire le taux de r«ejection, à di ! «erentes
valeurs de seuil. Celui-ci est d«etermin«e quand les taux de r«ejection sont minima.
Ces deux sources de r«ef«erence doivent avoir une composition chimique identique
à lÕ«echantillon à analyser, ainsi que des radionucl«eides de möeme «energie et dans
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une möeme activit«e. AÞn de sÕa! ranchir de la contrainte impos«ee par cette m«ethode
de d«etermination de la valeur du facteur de discrimination, nous avons souhait«e
pouvoir la d«eterminer sans. Pour ce faire, lÕ«echantillon est compt«e plusieurs fois à
di! «erents facteurs de discrimination puis les r«esultats sont analys«es à lÕaide dÕun
logiciel «ecrit en LabView dans lequel est impl«ementer la m«ethode de la ligne bris«ee.
Cette m«ethode permet de sÕa! ranchir de la plupart des " tout en conservant les
! dans leur spectre. Les di! «erents essais ont montr«e la validit«e de cette m«ethode,
en particulier deux compl«ementaires par une source dÕintercomparaison et une de
222Rn, dont lÕestimation de la limite de d«etection est de 0,3 Bq/L en trois heures de
comptage (multipli«e par les di! «erents facteurs de discrimination). Ceci correspond
à 0,11 Bq/L en une journ«ee de comptage. Une pr«e-concentration permet dÕabaisser
encore cette limite jusquÕà un facteur 10. Cette m«ethode est lesujet dÕun article en
cours de soumission àApplied Radiation and Isotops.

LÕ«echantillonnage des comptages selon le facteur de discrimination n«ecessite un
temps de mesure dÕautant de fois plus long, et ne permet pas lÕam«elioration de la
qualit«e de la discrimination, seulement la d«etermination du facteur optimal. Pro-
Þtant de la d«emocratisation des convertisseurs analogique-num«erique, nous avons
construit deux d«emonstrateurs selon le modèle en co¬õncidence avec lequel nous
avons acquis plusieurs dizaine de gigaoctets de dÕimpulsion. Nous avons cherch«e
dans un premier temps à s«eparer les signaux à partir dÕun seul critère parmi tous
ceux utilis«es dans lÕapplication LabView cr«e«ee pour la discrimination : aucune des
m«ethodes impl«ement«es ne permet la d«etermination dÕun critère seuil unique. Nous
avons alors d«eÞnie une fenöetre! sur les deux spectres dont nous connaissons la
forme puisque li«eeà lÕ«energie : les spectres en tension et encharge. Cet encadrement
permet dÕ«eliminer une grande partie des «evènements" des spectres issus des autres
analyses. De cette faücon, les activit«es! des sources auxquelles cette m«ethode a «et«e
confront«ee ont «et«e retrouv«ees. Ces appareils permettent non seulement de r«esoudre
les temps de comptage impos«es par la m«ethode de la ligne bris«ee qui permet de d«e-
terminer de facteur de discrimination optimal, mais aussi de potentiellement traiter
les «echantillons en situation incidentelle, où la rapidit«e detraitement est importante.

Les di! «erentes m«ethodes dÕanalyse des signaux ont «et«e pr«ealablementtest«ees
à lÕaide dÕune mod«elisation par deux exponentielles. Les r«esultats sont semblables
à ceux obtenus à partir des mesures, mais les dispersions sont impos«ees arbitrai-
rement. La num«erisation des impulsions permet leur ajustementselon nÕimporte
quel modèle à lÕaide de lÕalgorithme de Levenberg-Marquardt. Les paramètres de
lÕajustement par deux exponentielles ont «et«e «etudi«es et ilest apparu une dispersion
importante pour certains : les variables sont corr«el«ees. Nous avons donc pour elles
«etablie empiriquement la relation qui les lie. Nous avons de la möeme manière «etudi«e
les paramètres de lÕinterpolation par trois et quatre exponentielles selon le modèle
du Borexino, avec lequel nous comparons les r«esultats.

LÕ«echantillon doit öetre de bonne qualit«e aÞn de permettre dÕune part une me-
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sure directe peu d«egrad«ee, mais aussi permettre une discrimination avec le moins
possible dÕinterf«erence. Ainsi, nous avons «etudi«e lÕinßuence de lÕ«ethanol et de la cou-
leur dans le cas des frottis où lÕajout dÕ«el«ement ind«esirable«etait possible. Dans les
quantit«es permises par le frottis, la quantit«e dÕ«ethanol ajout«e nÕinßuence pas d«efa-
vorablement la mesure directe, au contraire de la couleur. Pour celle-ci, nous avons
fait la distinction entre les trois couleurs standard (rouge, vert, bleu) et le noir. La
correspondance des spectres dÕabsorption et dÕ«emission en corr«elation avec le tSIE
montre des e! ets di! «erents selon le couleur, à impact faible comme le bleu jusquÕau
rouge. Dans cette optique dÕajout dÕ«el«ements ind«esirables, nous avons «etudi«e celui
de la poussière. Les r«esultats ont montr«e que celle-ci d«ecantedans le fond de la Þole
de scintillation sans inßuencer le comptage, après le temps de d«epöot, et malgr«e un
tSIE très bas, sans rapport avec lÕinßuence des «el«ements macroscopiques. EnÞn nous
avons mis en relation le pH, la concentration et le taux dÕ«ev«enement! mal class«e
pour un facteur de discrimination Þx«e. Ainsi, nous avons retrouv«e les di! «erentes
valeurs conseill«ees dans la norme, et montr«e quÕune concentrationde lÕ«echantillon
par 10 permet dÕöetre en-deücà des valeurs de limites de d«etection recommand«ees.

Perspectives

Les «etudes pr«esent«ees dans ce travail montrent aussi trois pistes principales
dÕam«elioration, la première concernant les compteurs à scintillation liquide nu-
m«eriques, la seconde lÕensemble des traitements et analyses des signaux, et enÞn
les couplages avec des traitements chimiques. Une quatrième piste nettement
plus simple concerne les analyses de routine. Les analyses de routines ne peuvent
pas permettre lÕapplication de la m«ethode de la ligne bris«ee du fait des temps
de comptages trop long. Or, lÕanalyse de routine sur des «echantillons dont les
caract«eristiques sont proches, tant dÕun point de vue chimique que sur les niveaux
dÕactivit«es attendus, permettrait la mis en place dÕun protocoledont le facteur de
discrimination est identique pour chaque «echantillon. Ceci n«ecessite toutefois une
analyse des spectres, surtout dans le cas dÕun dÕune discriminationsous-estim«ee.
Les deux compteurs num«eriques à scintillation liquide construits ont montr«e de
grande possibilit«e pour un investissement moindre quÕun compteur traditionnel.
Chacun a montr«e certains atouts et inconv«enients, et chacun peut öetre am«elior«e
sur di! «erents plans : blindage actif et passif, photomultiplicateurs caract«eris«es
de qualit«e garantie, et stabilisation en temp«erature. Ensuite, les algorithmes
de traitement utilis«es pourraient öetre am«elior«es en terme deperformance et de
robustesse. LÕencadrement des zones! pourrait öetre lui aussi revu car ces r«egions
sont ellipso¬õdales dans la majorit«e des cas, dÕoù une recherche dÕalgorithme de
d«etection de zone. EnÞn, tout traitement chimique a «et«e au d«ebut volontairement
«elud«e mais doit d«esormais öetre pris en compte, tant pour des m«ethodes dÕextraction
/ s«eparation que pour une s«election dÕun meilleur liquide scintillant parfaitement
adapt«e à lÕutilisation.
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Les 847 km s«eparant le RaMsEs du GEA ne laissait pas pr«esager une colla-
boration, mais les deux entit«es ont su r«epondre mutuellement à leur demandes,
fournissant pour lÕune un contrat de travail Marine et une «ecole accueillante, et
pour lÕautre une tutelle universitaire toujours pr«esente malgr«ela distance. Ces
trois ann«ees ont alors «et«e une exp«erience doublement enrichissante, proÞtant
des ressources humaines et technique des experts civils et militaires. Outre de
nouvelles comp«etences dans des domaines techniques allant de la m«etrologie à
lÕinstrumentation en passant par les traitements par ordinateur, durant ces trois
ann«ees ont eu lieu deux fois plus de rencontres au fur-et-à-mesure des congrès,
conf«erences et groupes de travail auxquels nous avons pu participer, ce qui a donn«e
naissance à un article (et deux autres en pr«eparation), trois proceedings et huit
pr«esentations.

Et les derniers mots...

Isaac Asimov
I believe that scientiÞc knowledge has frac-
tal properties, that no matter how much
we learn, whatever is left, however small
it may seem, is just an inÞnitely complex
as the whole was to start with.



Annexe A

Statistiques de comptage

Nous allons dans cette annexe expliciter les incertitudes sur les r«esultats de
comptages, en nous basant sur la normes utilis«ee pour le mesurage des activit«es
! et " dans les eaux de consommation [NF ISO 11704], et bien söur sur le GUM1,
document de r«ef«erence du JCGM2 pour les calculs statistiques [GUM]. Les notations
utilis«ees ici sont dans le format des normes. Le lecteur voudra bienavoir à lÕesprit
la seconde page de la norme NF ISO 11704, non reproduite ici, regroupant les
symboles, d«eÞnitions et unit«es utilis«es dans ce cas du mesuragepar scintillation
liquide avec un rendu de r«esultat en Bq/L. Les notations sont bien söur «equivalentes
pour les autres systèmes dÕunit«es.

A.1 Distribution dÕune mesure

La mesure nucl«eaire ayant un caractère al«eatoire, il nÕy a pas de valeur ÓvraieÓ,
mais la mesure est une estimation (Nvraie 4 øN ). En r«ep«etant une mesuren fois, on
obtient une r«epartition des valeurs deN suivant une loi de Poisson, loi tendant vers
celle Laplace-Gauss pour un nombre dÕ«evènement important (Fig.A.1).

Figure A.1 Ð Distribution des r«esultats de comptage par rapport à une loi de
Laplace-Gauss, ou gaussienne.

1. Guide pour lÕexpression de lÕincertitude de mesure
2. Joint Committee for Guides in Metrology, dont les membres sont BIPM, C EI, IFCC, ILAC,

ISO, UICPA, UIPPA et OIML.
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Dans la suite, lÕestimation de la valeur vraie sera faite par la moyenne des
mesures, möeme sÕil nÕy a quÕune seule mesure et sera toujours not«eeN .

A.1.1 Moyenne et «ecart-type

A partir dÕun nombre de coups mesur«eN , on calcule lÕincertitude sur cette
valeur mesur«ee en sachant queN est une variable al«eatoire qui suit une loi de
Poisson, approch«e par une loi normale car le nombre de coups grand (g«en«eralement
on prend N > 30). LÕincertitude surN est donc ' N =

#
N .

Les «equations suivantes, indic«ee! , sont «ecrites pour les «emetteurs! . Elles sont
«equivalentes à une «ecriture indic«ee" pour les «emetteurs" . LÕactivit«ea" est donc
calcul«ee par (respectivementa! dans toute la suite) :

a" = ( rg" " r0" )w" (A.1)

Avec w un facteur permettant dÕexprimer le r«esultat en Bq, Bq/L ou Bq/m3. Il
sÕ«ecrit, avec son incertitude-type relative, de la faücon suivante :

Bq w" = 1
$%

u2
rel (w" ) = u2

rel (*" )
Bq/g w " = 1

m.$%
u2

rel (w" ) = u2
rel (*" ) + u2

rel (m)
Bq/mL w " = 1

V.$%
u2

rel (w" ) = u2
rel (*" ) + u2

rel (V )
Bq/cm 2 w" = 1

S.$%
u2

rel (w" ) = u2
rel (*" ) + u2

rel (S)

(A.2)

LÕincertitude-type dea" sÕexprime donc, en n«egligeant lÕincertitude sur le temps
de comptage :

u(a" ) =
@

w2
" .(

rg"

tg
+

r0"

t0
) + a2

" .u2
rel (w" ) (A.3)

LÕincertitude-type relative sur le rendement inclut aussi toutes les incertitudes
li«ees à la source dÕ«etalonnage (la solution de r«ef«erence certiÞ«ee, la pr«eparation de la
source dÕ«etalonnage, ...) :

u2
rel (*" ) = u2

rel (rS" " r0" ) + u2
rel (A " ) (A.4)

A.1.2 Seuil de d«ecision et limite de d«etection

Le seuil de d«ecision,a5, est la plus basse valeur dÕactivit«e à partir de laquelle
on peut assurer de la pr«esence de la valeur recherch«ee. Ce calcul est standar-
dis«e [NF ISO 11704] dans le cas de la scintillation liquide par :

a$ = k1! " .w" .
.

r0" " tg + r0" " t0 (A.5)

Avec :
Ð r0 le taux de comptage du bruit de fond (cps) ;
Ð t le temps de comptage (s) ;
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Ð k1! " le coe"cient dÕ«elargissement, couramment pris à 1,65 pour un risque !
de 5 %.

Quand ce critère a d«eclar«e la non-pr«esence de radioactivit«e (rg " r0 < a $), nous
pouvons calculer la limite de d«etection,a# , d«eÞnie par :

a# = a$ + k1! !

-
w2

" ((a# /w " + r0" )/t g + r0" /t 0) + a#
"

2
.u2

rel (w" ) (A.6)

Avec k1! ! le coe"cient dÕ«elargissement, couramment pris à 1,65 pour un risque "
de 5 %. De plus, les facteurs! et " sont pris «egaux, alorsk1! ! = k1! " = k. La
limite de d«etection devient :

a# =
2.a$ + ( k2.w" )/t g

1 " k2.u2
rel (w" )

(A.7)

A.2 Propagation des erreurs

A.2.1 Variables non-corr«el«ees

LÕincertitude-type compos«eeuc(y) dÕune mesurey dÕun mesurandeY dont le
r«esultat de mesurage est compos«e des estimations dÕentr«eex1, ..., xN , N , grandeurs
dÕentr«ees ind«ependantes, est :

u2
c(y) =

N/

i =1

(
2y(x1, ..., xN )

2x i
)2u2(x i ) (A.8)

A.2.2 Variables corr«el«ees

LÕincertitude-type compos«eeuc(y) dÕune mesurey dÕun mesurandeY dont le
r«esultat de mesurage est compos«e des estimations dÕentr«eex1, ..., xN , N , grandeurs
dÕentr«ees d«ependantes, est :

u2
c(y) =

N/

i =1

N/

j =1

2y(x1, ..., xN )
2x i

2y(x1, ..., xN )
2x j

u(x i , x j ) (A.9)

u(x i , x j ) est la covariance estim«ee associ«ee àx i et x j . Celle-ci est caract«eris«ee
par le coe"cient de corr«elation r tel que :

r (x i , x j ) =
u(x i , x j )

u(x i )u(x j )
(A.10)

Ce coe"cient de corr«elation est compris entre -1 et 1. -1 pour une anticorr«elation
totale, cÕest-à-dire que la corr«elation conduit à moins dÕincertitude, 1 pour une
corr«elation totale, et 0 pour une non-corr«elation.

Dans le cas dÕune corr«elation totale, lÕexpression de lÕincertitude type uc(y) peut
se simpliÞer :
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u2
c(y) =

A
N/

i =1

2y
2xi

u(x i )

B2

(A.11)

A.3 M«ethode statistique dÕobtention des r«esultats de
mesure

A.3.1 Principe

LÕobjectif de cette m«ethode est dÕobtenir un r«esultat (estimateur de la moyenne)
avec son incertitude («ecart-type de la distribution) sans fairele calcul de propa-
gation des erreurs dans la chaöõne dÕanalyse, mais à partir de la connaissance des
distributions des donn«ees dÕentr«ee [GUM S1].

A.3.2 Exemple dÕapplication : la MLB

Nous avons d«etaill«e cette m«ethode dans le quatrième chapitre dece m«emoire.
Les di! «erentes «etapes de cette m«ethode, pour rappel, sont :

1. Mesure de plusieurs spectres dÕun «echantillon selon un set de facteur de dis-
crimination ;

2. Calcul de la courbe de#(x) ;

3. Interpolation de cette courbe par splines cubiques ;

4. Ajustement par un couple de segment formant une ligne bris«ee ;

5. A cette brisure correspond un facteur de discrimination à partir duquel sont
interpol«es un spectre! et un spectre" ;

6. Les activit«es sont calcul«ees à partir de ces spectres.

Pour chacune de ces «etapes a «et«e calcul«ee une fonction permettant dÕen obtenir
ou dÕapprocher lÕincertitude. Cependant, certaines «etapes, comme la 3 ou la 4,
ne permettent pas dÕobtenir une fonction dÕincertitude. CÕest pourquoi nous nous
proposons dÕutiliser la m«ethode statistique dÕ«evaluation de lÕincertitude.

Nous avons r«ep«et«e plusieurs milliers de fois ces «etapes en variant les donn«ees
dÕentr«ee de faücon à obtenir une distribution aussi r«ealiste que possible du r«esultat
de mesure avec son incertitude.

Nous sommes donc partis de la distribution des donn«ees dÕentr«ee. Celle-ci
r«esultant dÕune mesure de coups, nous savons que la distributiondu r«esultat suit
une loi normale de moyenne le nombre de coups mesur«es et dÕ«ecart-type la racine
carr«ee de ce möeme nombre.
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La courbe de#(x) r«esulte du ratio de deux variables al«eatoires corr«el«ees, lÕune
«etant comprise dans lÕautre. AÞn de pouvoir tirer selon la distribution des mesures
tout en tenant compte de cette corr«elation, nous lÕavons supprim«ee. En e! et,
la fonction dÕorigine est#(x) = 1 " N1/N 2, N1 compris dans N2 ; nous lÕavons
transform«ee en#(x) = 1 " N1/ (N1 + N3), N3 = N2 " N1. De cette faücon les
corr«elations ne sont plus pr«esentes et nous pouvons faire des tiragesal«eatoires selon
une loi normale pour les deux variables al«eatoiresN1 et N3. A chacun de ces tirages
ne correspond quÕune seule et unique interpolation par splines, etquÕun seul et
unique ajustement par deux segments, et donc un seul facteur de discrimination.

Cependant, le nombre de coups d«etermin«e sur le spectre interpol«e à partir du
facteur de discrimination a aussi une incertitude. Nous avons choisidÕobtenir ce
spectre par interpolation lin«eaire entre ses plus proches voisins, donc lÕincertitude
est connue, mais aussi sa distribution qui est la möeme que celle des spectres dont il
est issu : cÕest une loi normale. Nous avons donc convolu«e la distribution du facteur
de discrimination avec cette distribution : lÕensemble des gaussiennes des nombres
de coups associ«es à chaque facteur de discrimination est norm«e parprobabilit«e
issue de la distribution des facteurs de discrimination, puis somm«e. On obtient
alors la distribution des nombres de coups.

A partir de cette dernière distribution, qui nÕa plus rien à voir avec une loi
normale, le r«esultat est d«etermin«eà partir de sa m«ediane et lÕincertitude correspond
à lÕ«ecart-type de la distribution.





Annexe B

Manuel de lÕutilisateur du
logiciel MLB

B.1 Mise en place du protocole de comptage

La ou les «echantillons doivent öetre pr«epar«es selon la norme NF ISO
11704 [NF ISO 11704]. Dans le cas dÕun «echantillon, celui-ci doit öetre mis à compt«e
successivement à di! «erent facteurs de discrimination, par pas de dix :

Ð TriCarb : de 90 à 160
Ð Quantulus : de 90 à 160
Ð Triathler : de 320 à 420
Sinon les sept sources doivent öetre compt«ees avec chacune un facteur de dis-

crimination di ! «erent pendant le temps n«ecessaire d«etermin«e par le bruit dufond
courant. Un «etalonnage est n«ecessaire pour clariÞer ce point.

B.2 Utilisation du logiciel

Un programme LabView a «et«e «ecrit de faücon à exploiter les r«esultatsde comp-
tage. Par d«efaut, lÕapplication sÕouvre en moderun. Sinon, il faut appuyer sur la
ßèche blanche (Fig.B.1 - 1) qui devient alors noire.

Figure B.1 Ð Face avant du logiciel pour lÕexploitation des spectres MLB



198 Annexe B. Manuel de lÕutilisateur du logiciel MLB

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 fenöetre surgissante (Fig.B.2). On indique le chemin du
dossier contenant les spectres des mesures de lÕacquisition, on donne un nomà celle-
ci, le nombre de mesures et de r«ep«etitions e! ectu«es et bien söur sur quel appareil.
Après validation, lÕacquisition apparaöõt dans le menu d«eroulant (Fig. B.1 - 3).

Figure B.2 Ð Fenöetre surgissante pour lÕimportation des Þchiers de mesures

B.2.2 D«etermination de la fenöetre !

AÞn de d«eterminer la fenöetre! , nous conseillons de s«electionner le spectre!
(Fig. B.1 - 4) et de choisir un facteur de discrimination «elev«e (Fig.B.1 - 5). Un ou
plusieurs pics peuvent alors apparaöõtre et la fenöetre! peut donc öetre d«etermin«ee
(Fig. B.1 - 5).

B.2.3 Lecture de la courbe de #(x)

LÕonglet spill donne la forme de la courbe de#(x), les deux segments lÕajustant
et les incertitudes. LÕutilisateur peut donc constater la raison dela d«etermination
du facteur de discrimination propos«e en corriger la valeur, en accord avec la th«eorie.
Il ne faut pas perdre de vue que ce logiciel nÕest quÕune aide à lÕanalyse de spectres.

B.3 Lecture des r«esultats

Les r«esultats sont donn«es dans le cadran au bas du logiciel. Le premier menu
d«eroulant (Fig. B.1 - 7) s«electionne les r«esultats à a" cher (! , " ou total), le second
s«electionne la source, et le troisième le bruit de fond.



Annexe C

Filiations radioactives

LÕactivit«e dÕune source ou dÕun ensemble de radionucl«eides est par d«eÞnition
le nombre dÕatomes ayant d«ecru par unit«e de temps. Son unit«e, leBq du nom
dÕun des d«ecouvreurs de la radioactivit«e, Becquerel, correspond à un nombre de
d«esint«egrations par seconde.

C.1 D«ecroissance

LÕactivit«e ne peut aussi sÕexprimer que pour un nombre statistiquement signiÞ-
catif dÕatomes. En e! et, on sait quÕune transition ob«eità un ph«enomène stochastique
descriptible quÕà travers des «equations de m«ecanique quantique : un atome isol«e peut
d«ecroöõtre dans la première seconde de son observation, ou dans le mill«enaire. Par
contre, pour un grand ensemble, il est possible de mesurer des lois macroscopiques.

C.1.1 Demi-vie

Consid«erons le modèle de d«ecroissance le plus simple, celui où un radionucl«eide
X (père) d«ecroöõt vers un unique «el«ementY (Þls) stable. Le nombre dÕatomes' N
se d«esint«egrant en un temps' t donn«e est proportionnel au nombreN dÕatomes
pr«esents. Avec. la constante de d«ecroissance radioactive (s! 1), on peut «ecrire :

' N
' t

= .N (C.1)

dN
dt

= " .N (C.2)

Le signe moins de la seconde «equation montre la diminution du nombre dÕatomes
de X au fur-et-à-mesure du temps. En notant N0 le nombre dÕatomes àt0 = 0,
lÕ«equation pr«ec«edente peut öetre «ecrite sous sa forme int«egr«ee :

N (t) = N0e! , t (C.3)

De cette faücon, on peut d«eÞnir la vitesse à laquelle un atome d«ecroit, sous-
entendant la population de cette espèce. On exprime cette vitesse par une p«eriode,
ou demi-vie, cÕest-à-dire par le temps quÕil faut à un ensembledÕatome de cette
espèce pour que la moiti«e de cette quantit«e ait d«ecru au bout de ce temps. On note
ce termet1/ 2.
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N (t1/ 2) =
N0

2
= N0e! , t1/ 2 (C.4)

t1/ 2 =
ln 2
.

(C.5)

C.1.2 Filiations

Pour la plupart des radionucl«eides, les descendants sont eux-möemes radioactifs.
La quantit«e dÕatomes du Þls est donc à concurrence de sa d«ecroissance et de celle
de son père.

dNY

dt
= " . Y NY + . X NX (C.6)

En «ecrivant cette «equation sous sa forme fonction du temps, on obtient :

NY (t) =
. X

. Y " . X
NX (t0)(e! , X t " e! , Y t ) + NY (t0)e! , Y t (C.7)

Le descendant Z suivant, sÕil est radioactif, aura alors aussi une quantit«e
dÕatomes à concurrence de sa d«ecroissance et de celle de son père. Les «equa-
tions temporelles sont donc au fur-et-à-mesure des descendants deplus en plus
longue en termes dÕ«ecriture. Des approximations sont cependant admises, comme
dans le cas ou la constante radioactive du père est n«egligeable (environdix
millième[ LÕAnnunziata 2003]) devant celle de son Þls.

Cette «equation (Eq. C.7) est applicable pour les di! «erents Þls dÕune Þ-
liation radioactive, mais lÕ«equation pour chacun des Þls est de plus enplus
longue [Etherington 1958] :

N1(t) = N1(0)e! , 1 t

N2(t) = N2(0)e! , 2 t + b1N1(0)
=

, 1
, 2 ! , 1

e! , 1 t + , 1
, 1 ! , 2

e! , 2 t
>

N3(t) = N3(0)e! , 3 t + b2N2(0)
=

, 2
, 3 ! , 2

e! , 2 t + , 2
, 2 ! , 3

e! , 3 t
>

+ b1N1(0)
=

, 1
, 2 ! , 1

, 2
, 3 ! , 1

e! , 1 t + , 1
, 1 ! , 2

, 2
, 3 ! , 2

e! , 2 t + , 1
, 1 ! , 3

, 2
, 2 ! , 3

e! , 3 t
>

(C.8)
Avec bi les rapports dÕembranchement. Ces «equations peuvent cependant sÕ«ecrire
sous une forme plus g«en«erale, cÕest lÕ«equation de Bateman :

N i (t) = N i (0)e! , i t +
i ! 1/

m=1

C

D
D
D
D
D
D
E

Nm (0)

A
i ! 18

q= m

bq. q

B

2

3
3
3
3
3
3
4

i/

k= m

e! , k t

iF

j = m
j #= k

(. j " . k )

5

6
6
6
6
6
6
7

G

H
H
H
H
H
H
I

(C.9)
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CÕest une «equation très facilement transposable dans un logiciel, avec pour seules
limites le risque dÕune division par z«ero et la manipulation de nombre très grands
et très petit dans la möeme «equation. La première contrainte estais«ement solvable.
Quant à la seconde, les codes actuels permettent la manipulation de nombres cod«es
sur 10 octets, soit entre -3,4.10! 4932 et +3,4.10+4932 .

C.2 Chaöõnes radioactives

AÞn de calculer les di! «erentes chaöõnes de d«ecroissance, nous avons r«ealis«e une
petite application permettant de r«esoudre pasà pas lÕ«equationC.7 et ainsi visualiser
graphiquement les «evolutions, ainsi quÕune autre permettant de r«esoudre lÕ«equation
de Bateman (Eq.C.8). Autant la première est cod«e en dur en LabView et nÕest donc
ni modiÞable ni «evolutive, autant la seconde est cod«es en C++selon les patterns et ne
n«ecessite quÕun Þchier dÕentr«e stipulant les attentes de lÕutilisateur. Les incertitudes
de cette «equation «etant assez complexes, elles sont «evalu«ees parMonte-Carlo

C.2.1 90Sr/ 90Y

La Þliation du 90Sr est très simple, seul son Þls (90Y) est radioactif, vers du90Zr
stable.

90Sr
! !

"! 90Y
! !

"! 90Zr
28,79 a 6 64,21 h 21

Figure C.1 Ð Sch«ema de d«ecroissance du90Sr et de son Þls le90Y [CEA 1999].

Pour cette Þliation, on a . X ) . Y donc on peut parler dÕ«equilibre entre les
deux espèces. Au bout de dix p«eriodes de lÕyttrium (27 jours), le rapport entre
les activit«es est de 0,9993, on peut consid«erer lÕ«equilibre (Fig.C.2). Dans ce möeme
temps, lÕactivit«e" -globale a «et«e multipli«ee par presque 1,996 (FigC.3).
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Figure C.2 Ð Evolution du rapport des activit«es de90Y sur 90Sr pendant 24 jours
avec un nombre dÕatomes initial de90Y nul.
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Figure C.3 Ð Evolution des activit«es de90Sr et 90Y pendant 24 jours avec un
nombre dÕatomes initial de90Y nul.
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C.2.2 222Rn

Le radon (i.e. 222Rn) a un sch«ema de d«ecroissance relativement complexe : le
chemin de d«ecroissance principal passe par huit d«esint«egrationssuccessives pour
obtenir un «el«ement stable (206Pb) (Tab. C.4). Ce sch«ema de d«ecroissance a dans la
dur«ee deux «etapes importantes du fait des constantes radioactives.Dans un premier
temps, le radon se d«ecroöõt et seul les premiers Þls apparaissentjusquÕau210Pb dont
la demi-vie est signiÞcativement plus longue que ses pères. Au bout de quelque se-
maines, le radon nÕest plus et la source ne contient plus que du210Pb. Un «equilibre
va donc se mettre en place entre lui (210Pb), son Þls (210Bi) et son petit Þls (210Po).
Dans le cas de la source de radon utilis«ee (Cf. Chap.4), nous nous sommes par-
ticulièrement int«eress«es à la première semaine (Fig.C.5) et à lÕ«equilibre des trois
premiers «emetteurs! (Fig. C.6).

222Rn
3,8235 j 3

! 6
218Po

3,05 min 9

! 6
214Pb

! !

"! 214Bi
! !

"! 214Po
28,8 min 9 19,9 min 4 164 ,3 µs 20

! 6
210Pb

! !

"! 210Bi
! !

"! 210Po
22,2 a 2 5,013 j 5 138 ,4 j 2

! 6
206Pb

Figure C.4 Ð Sch«ema de d«ecroissance principal du222Rn [CEA 1999].
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Figure C.5 Ð Evolution des activit«es de la chaine du222Rn pendant une semaine.
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Figure C.6 Ð Evolution des contributions à lÕactivit«e! -globale des «emetteurs! de
la chaine du 222Rn pendant six heures.



Annexe D

Traitement des images

Cette annexe pr«esente une m«ethode de traitement des images (matrice mettant
en relation deux analyses des impulsions, comme la charge et le TTRm) dans
lÕobjectif dÕisoler les! . Les graphique pr«esent«e dans la litt«erature (Fig.4.5) montre
la possibilit«e de ce type de traitement, mais les images obtenus (Fig. 5.42) nÕen
permettent pas lÕapplication.

La m«ethode est en deux parties : d«etermination des zones dÕune image puis
identiÞcation comme «etant! ou " .

D.1 D«etermination des zones dÕune image et d«esigna-
tion comme !

LÕalgorithme de zonage est :
Ð Flou (Gauss) ;
Ð Seuillage (50%) ;
Ð D«etection des contours (Algorithme de Laplace) ;
Ð Carte des distances morphologique ;
Ð D«etection des lignes de cröete (Algorithme de Sobel) ;
Ð D«etermination des zones (Ecoulement).

Figure D.1 Ð Six «etapes de la m«ethode de d«etermination des zones dÕuneimage.
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Une fois les zones d«etermin«ees, on sÕattendà avoir une forme quelconque pour les
" et des formes plus-ou-moins circulaires pour les! . Les zones sont donc compar«ees
à un cercle d«eÞni par rapport à lÕimage et la zone est! si les formes sont similaires.
LÕalgorithme est :

Ð Flou (Gauss) ;
Ð Seuillage (50%) ;
Ð D«etection des contours (Algorithme de Sobel) ;
Ð Seuillage automatique ;
Ð D«etection des cercles (Transform«ee de Hough) ;
Ð Calcul du volume dÕune gaussienne d«eÞnie par le cercle et comparaison avec

lÕint«egrale de la zone.

Figure D.2 Ð Trois «etapes de la m«ethode de d«etermination des cercles dÕune image.

D.2 Algorithmes utilis«es

D.2.1 M«ethodes matricielles

D.2.1.1 Matrice de Gauss (Flou)

La matrice de Gauss est un Þltre passe-bas appliqu«e à lÕimage, r«esultant de
la convolution entre lÕimage et une matrice dont les coe"cients suivent une loi
gaussienne, par exemple en dimension 3 :

2

4
1 2 1
2 4 2
1 2 1

5

7 (D.1)

LÕimage devient alors ßou, ce qui permet dÕatt«enuer les ßuctuations des matrices
issues de comptages.

D.2.1.2 Matrice de Laplace (Contours)

Cette matrice permet la d«etection des contour en faisant ressortirles grande
variation dans lÕimage. La m«ethode de Laplace est la convolution entre lÕimage et
la matrice, en dimension 3 :
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2

4
3 1 3
1 " 4 1
3 1 3

5

7 (D.2)

Ceci agit un peu à la manière dÕune d«eriv«ee et fait donc ressortir les variations
brutale de couleur (valeur du point de lÕimage).

D.2.1.3 Algorithme de Sobel (Contours)

La m«ethode de Soblel correspond en dimension 3 à lÕop«eration suivante :

x i,j =
1

[(x i ! 1,j ! 1 " x i +1 ,j ! 1) + 2 .(x i ! 1,j " x i +1 ,j ) + ( x i ! 1,j +1 " x i +1 ,j +1 )]2

+[( x i ! 1,j ! 1 " x i ! 1,j +1 ) + 2 .(x i,j ! 1 " x i,j +1 ) + ( x i +1 ,j ! 1 " x i +1 ,j +1 )]2

J 1/ 2

(D.3)
Avec x i,j la valeur du pixel à la position ( i, j ).

Ceci agit aussi à la manière dÕune d«eriv«ee et fait donc ressortirles variations
brutale de couleur. Ainsi, cet algorithme permet de d«eterminer les lignes de cröete
dÕune carte des distances morphologique, les maxima locaux de lÕimage.

D.2.2 Transform«ee de Hough

La transform«ee de Hough permet la d«etection des caract«eristiques dÕ«el«ements
sp«eciÞques dans une image. Cette transform«ee à «et«e d«evelopp«e par Paul Hough
en 1962 et brevet«e par IBM. Dans le cas de la d«etection des cercle, ilsÕagit de
d«eterminer le centre et le rayon dÕun cercle dans une image binaire.

A chaque pixel blancx i,j est associ«e un cercle de rayonr . Sur une image vierge,
chaque cercle d«eÞni incr«emente la valeur des pixels par lesquel il passe. La valeur la
plus «elev«ee parmi les pixels de est conserv«ee, ainsi que la position du pixel associ«e
et r . Si la valeur la plus «elev«ee parmi les pixels est sup«erieureà celle conserv«ee, lÕal-
gorithme recommence avec une nouvelle valeur der . Sinon, les valeurs pr«ec«edentes
sont utilis«ee et la position du pixel dont la valeur est la plus «elev«ee correspond au
centre du cercle et le le rayon est celui Þx«ee à lÕit«eration conserv«ee.

D.2.3 Distance morphologique

Cet algorithme ne sÕutilise que pour une image binaire des contours. Alors chaque
pixel x i,j prend pour valeur la distance minimale qui le s«epare dÕun pixel blanc.
LÕimage r«esultante ressemble alors à une cartographie 3D dÕun relief montagneux,
avec ses monts et vaux.

Ceci est fait à lÕaide dÕun cercle dont le rayon croöõt au fur-et-`a-mesure des it«e-
rations : si un point du cercle correspond à un pixel blanc, la distance correspond
au rayon et on change de pixel.
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D.2.4 Ecoulement

Cet algorithme fonctionne sur une image binaire. Il sÕagit dÕune m«ethode r«ecur-
sive où chaque pixel se compare à ses voisins. En partant dÕun pixel non trait«e, il
teste les tous les pixels voisins et ceux qui sont de la möeme valeur lui sont list«es et
le pixel courant est marqu«e trait«e. Chaque «el«ement de la listeest alors analys«e de
cette manière et quand la liste est vide, toute une zone est num«erot«e. On choisi un
nouveau pixel non trait«e et la m«ethode recommence. Quand tous les pixels ont «et«e
trait«es, toutes les zones ont alors «et«e d«eÞnies.
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ramètre de Gatti pour la source G4 (Tab. 5.1 - 90Sr/ 90Y + 239Pu)
compt«ee sur le second montage. Les! sont ici bien visibles et ap-
paraissent dans lÕencadrement [2 ; 9] selon le paramètre de Gatti et
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MLB M«ethode de la ligne bris«ee

PDD Pulse Decay Discriminator - facteur de discrimination du TriCarb

PIA Post Impulsion Analysis

PLI Pulse Length Index- Facteur de discrimination sur le Triathler MLT

POPOP 1,4-bis[5-ph«enyloxazol-2-yl]benzène - Scintillateur secondaire

PPO 2,5-diph«enyloxazol - Scintillant primaire

SIS Spectral Index of the Sample- Indicateur interne de quenching

TDCR Triple to Double Coincidences Ratio [Cassette 2003]

tSIE Transformed Spectral Index of External Standard - Indicateur externe de
quenching

TTR Tail-to-total ratio
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