IRSH

INSTITUT
DE RADIOPROTECTION
ET DE SURETE NUCLEAIRE

Développement d’une méthode
analytique pour quantifier par
spectrométrie gamma in-situ les
radionucléides présents dans les sols.

Mickael LEMERCIER

Décembre 2007
ISRN/IRSN-2008/94

Laboratoire de Mesure de la Radioactivité de ’Environnement

Systéme de management
de la qualité IRSN certifié

Siége social - 31, av. de la Division Leclerc 92260 Fontenay-aux-Roses - Standard +33 (0)1 58 35 88 88 - RCS Nanterre B 440 546 018



THESE

Présentée a

L’université de PARIS XI

Ecole doctorale Rayonnements et environnement
par
Mickael LEMERCIER
POUR OBTENIR LE GRADE DE
DOCTEUR

SPECIALITE : Instrumentations et Simulation Monte Carlo

Développement d’une méthode analytique pour quantifier
par spectrométrie gamma in-situ les radionucléides présents
dans les sols.

Soutenue le : 14 décembre 2007
Apreés les avis de :

e M. FRANCK Didier

e M. HUBERT Philippe

en qualité de rapporteurs

Devant la commission d’examen formée de :

e M. BERTHIER Bernard IPNO, président de Jury
e M. FRANCK Didier IRSN, rapporteur

e M. GUILLOT Ludovic CEA, examinateur

e M. GURRIARAN Rodolfo IRSN, encadrant de thése
e M. HUBERT Philippe CENBG, rapporteur

e M. NOURREDDINE AbdelMjjid IPHC, directeur de thése



Remerciements

Je tiens a remercier Monsieur B. Berthier pour m’avoir fait I’honneur de présider le
jury de cette these. Je lui adresse également tous mes remerciements pour m’avoir permis de
soutenir dans de bonnes conditions malgré la coupure électrique générale de 1’université le

matin méme.

Je remercie Messieurs D. Franck et Ph. Hubert d’avoir examiné avec soin mon
travail en qualité de rapporteurs. Ils ont contribué a 1’amélioration de la compréhension de
certains points difficiles de ce manuscrit. Je remercie Monsieur L. Guillot pour avoir accepté
d’examiner mes travaux de thése ainsi que pour sa présence a ce jury et pour sa

reconnaissance du travail en tant que spécialiste du sujet.

Je remercie Monsieur M. Nourreddine d’avoir été mon directeur de thése et

également d’avoir été a 1’origine de ma candidature a cette thése a I’IRSN.

Je remercie Monsieur P. Bouisset et Monsieur R. Gurriaran pour m’avoir accueilli au
sein de ce laboratoire. J’adresse tout particuliérement mes sincéres remerciements a ce dernier
pour avoir dirigé ce travail durant ces trois années. Leurs conseils, leurs remarques pertinentes

et leur soutien scientifique ont été formateurs et bienvenus dans I’avancée de ces travaux.

Je remercie également toutes les personnes de 1’équipe gamma du laboratoire
LMRE : Xavier, Aline, Sébastien, Djamel, Anne et également toutes les personnes présentes

au laboratoire pendant ces trois années de travail pour leur bonne humeur.

Enfin, je terminerai par remercier en particulier une personne qui m’est trés chere

pour sa présence, sa patience et son soutien tout au long de ce travail.



il



1. LA SPECTROMETRIE GAMMA DANS L’ENVIRONNEMENT .......6

1.1, L HISTORIQUE ..........cccccoooeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeee ettt eeeeeeeeeeeeeeeeeaaaaeeeees 6
1.2.  LAMETHODE D’ANALYSE CLASSIQUE...............ccccuuuuieeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeaaaaaaeaanas 9
1.3.  LES METHODES D’ANALYSE RECENTES .............ccccccooouiiiiiiiiiiiiiiiiiiiic e 13
1.4, LAPROBLEMATIQUE ...................ccccooeiiiiiiieeeeee ettt aaanaeaes 15
1.4 1. EURADOS 2002........cccocoiiiiiiiiiiniiie ittt 15
1.4.20 ISIGAMMA 2005.......cccocciiiiiiiiiisiiie ittt ettt 16
1.5. LA THEORIE MISE ENJEU...........cccccccooiiiiimiiiiiiiiiiiiiiicieie e 19
1.5.1.  Les interactions PROION MALIEEE .................c..cc.ccueeieieaieeieeeeieeee et et sae s eaee s 19
1.5.2.  Les sections efficaces, les domaines de prépondérance.....................cccccoccovcuenciiviiioiencianeaennnn, 24
1.5.3.  L’atténuation du FAYOMNEMENL ................c.ccccecuiaieaieee ettt ettt eae et aeee e 27
1.5.4.  Quelques éléments de compréhension d’un SPectre iN-Sitl..............c.ccocceceeeeioievenescninineneneeees 28

2. LE DEVELOPPEMENT DE L’OUTIL MONTE CARLO...................34

2.1.  L’OUTIL DE SIMULATION MONTE CARLO.............cccoveeeeeeeeeciireeeeeeeeeeeiiireeeeeeeeeecnneens 34
2.2. LA SIMULATION D’UN CRISTAL DE GE, PROCESSUS MIS ENJEU ............ccoooeeeeeeeennnnn. 37
2.2.1.  Répartition des interactions en fonction de l’énergie incidente...................c.cccooevcvevveveevennnan.. 37
2.2.2.  Répartition des interactions en fonction de la profondeur ...................cccccoceveeeceniiineiceenannane 38
2.2.3.  Répartition du dépot d’énergie en fonction de I’énergie incidente .................cccccooceevcinvcnceennnn.. 4]
2.3. LAMODELISATION DUDETECTEUR ...............ccccoooueeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeasssanannnnes 43
2.3.1.  Lemodele du détecteur Hannibal.........................ccooeiiiiiiiiiiiiiiiiiie e 43
2.3.2.  Validation du modeéle Monte Carlo .................cccccccueioeiiiiiiieeeeie e 44
2.4. LA MODELISATION DU FLUX INCIDENT ...........ccccouuueeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeessssssansssnnes 48
2.4.1.  Les radionucléides naturels et QrtifiCIels .............cccovvuiiviieiiiiiiieiiseeie ettt svae e 48
2.4.2.  La conception d’un modele STMPIIfie...........c..cccuuiveiiiiiiiiiiiie ettt 49
2.5, LABASE DE DONNEES .........ccoveiiuveeeeeeeeeeeieeeeeeeeeeetieeeeeeeeeesiiaaeeeeeeeeeesiaareeeeeeeeenanneens 53
25,10 L@ PFINCIPE ... e e 53
2.5.2.  La simulation d’une distribution exponentielle.....................cccocouoieiiiiiiiiiaiiieiieeeee e 57
LA CONVOLUTION DES MODELES .........cccccvvvevieeeeeeiiineeeeeeeeeeeiieeeeeseeeeeeiianeeesseeeesniansesesessennnns 61
3. EXPLOITATION : COMPREHENSION DU SPECTRE IN-SITU.....68
3.1.  L’ORIGINE ET LE PARCOURS DES PHOTONS ..............ooooveeeeeeiieeeeeeeeeeeeiieneeeeeeeeeninnnens 68
3.1.1.  Rayon et profondeur d’OTIQINe.................c...ccoccuevieiieeieiieieeieet ettt 69
30120 LA RQUICUE ... e e 72
3.2.  LESPARAMETRES DE LAMESURE ................ccccoooeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeasssaanannnaes 75
32,1, LA AensSite i SOL............cccccueviiiiiiiiiii e 75
3.2.2. LA COMPOSITION AU SOL ..........oooeeeeiiiieie ettt ettt e et e et eenbeeensaennnes 76
3.2.3. L RUMIAIIS AU SOL.......c...oooooiiieeeee e 77
3.2.4.  La distribution exponentielle des radionucléides artificiels.................cccccovivviiivaniiiniinieniannns. 79
3.3. ETUDES DES DIFFERENTES COMPOSANTES D’UN SPECTRE IN-SITU .............ccuuuuue... 82
3.3.1.  Les parametres de SIMUIALION. .................ccoccueii ittt 82
3.3.2.  La composante des Chaines NATUTEIIES ..................ccocoueieeeeiieniiiesie e eiee st steesveeeeeeiee e 84

il



3.3.3.  La composante des autres radionucléides PréSents .................ccovevouevuereeiieeieeiieeneeieseeseenseennes 86
3.3.4.  La composante des rayOnnements COSMIGUES ................coocirouririnirieiiaeaiaeeeeneeeneneese e 87

3.3.5.  Le bruit de fond iNIFINSEQUE ..............c..ccoocuiiiiiieiieeet ettt 88

3.4. COMPARAISON SIMULATION ET MESURE IN=SITU ...........ceeeevieeeeeeeeeeieeeeeeeeeeeeeeeneennns 90
3.4.1.  Caractéristiques du Site d’ ORSAY ..........cccocioiivimiiiniiiiitie ettt 90

3.4.2. COMPATAISON ...ttt ettt e ettt e s et e et e et e e abeessbeeenteensbeanseeenbeeensaennseas 91

4. EXPLOITATION : PREVISION DES EFFETS D’UNE
CONTAMINATION ..uuuieneirnnecnnnnssnesssanessanesssessssesssasssssessssssssassssssssssssssasssssesss 98

4.1.  LES FACTEURS DEDOSE..............cccocveviimiiiiiiaiiiiiieneeiciene ettt 98
4.1.1.  Facteurs de doSe MONOENEYZELIQUES .............cc.couereiruiriiiiisiiriaiinit sttt 99

4.1.2. Facteurs de dOSE [N-SITU ..............cccoccuuiiiimieeiee ettt 100

4.2. LA METHODE DE DECONVOLUTION D ’UN SPECTRE ...........cccuuuuueeeeeeeeeeeeeeeieeeeanenns 102
4.2.1.  La problématique d’EURADOS 2002 ............c.ccccoeiiminiiiiiiiiiteteieteeeee s 102

4.2.2. SIIPPIAG MEINOU ..ottt 103

4.3. LA MESURE DU RAYONNEMENT COSMIQUE ...........cccccooeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeesssssssnnnnns 108
4.4. LA COMPREHENSION DES SPECTRES D’ISIGAMMA 2005 ..................oooooeeeeennn.... 110

4.5. LAMETHODE « PEAK-TO-VALLEY ) ......cccooooiiiiiiiiieeeeeeeeeeeeeieeee e 113
4.5.1.  L’utilisation de [ MOAEIISALION. ...............ccooeeeieeeeeeeeeeee e ettt 113

4.5.2.  La détermination de la profondeur d’une SOUFCE................ccococurcirciioiiciiiiniineeeee e 114

4.5.3.  La détermination de la distribution de "’ Cs & OFS@y .............ccccoovvioveeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeeen. 116

5. CONCLUSION ET PERSPECTIVES .......cccooiiiiiiiiiiiiiiieiieieeiteie ettt et 119
REFERENCES ....uuuiiiiiiiiiininnnnriccssssnnnscsssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasssss 123
ANNEXE T auuuiiiiiininniicnnicnnnicssssssnncsssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssscs 128
ANNEXE 2 .....ovvuiiirinninssnnicssssnccssssissssssssssssssssssssssssssossssssssssssssssssessssssssssssssssss 133
ANNEXE 3 ..ouviiiiiiinnniiinssssnniissssssnssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssasssssssssassss 1 30
ANNEXE 4 ....ccocoiivnriiinsssnnicsssssnnescssssssssssssssssssssssssssssssssasssssssssssssssssssssssssssassscs 143
ANNEXE 5 auuuriiiiiinnriiininnniicssssnsnicsssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssses 140
ANNEXE 6 cocueeiiiiicsnnnicnsinnnnecsssssnnncsssssssscssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssce 149
ANNEXE 7 auuuviiiiininnnncssssnnnccsssssssscssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssssss 150

v



Introduction

Cette thése s’est déroulée au sein du Laboratoire de Mesure de la Radioactivité dans
I’Environnement (LMRE) de I’Institut de Radioprotection et de Stireté Nucléaire (IRSN) a
Orsay. Les travaux de recherche de ce travail concernent le développement d’une méthode
analytique par simulation Monte Carlo afin

e de quantifier par spectrométrie gamma in-situ les radionucléides présents dans les
sols,
e de comprendre les phénoménes physiques mis en jeu avant et pendant la détection,

e d’améliorer et de compléter les résultats rendus, suite a ’analyse des spectres.

La spectrométrie gamma en laboratoire nécessite plusieurs semaines de préparation
et de mesure. Elle est généralement réalisée sur quelques centaines de grammes d’échantillon
issu de prélévement. En comparaison, la spectrométrie gamma in-situ offre un outil d’analyse
performant pour effectuer des mesures environnementales sur site et la possibilité d’obtenir
un résultat rapide (quelques dizaines de minutes) avec une bonne statistique car, en effet,

I’échantillon lors d’une mesure in-situ, fait plusieurs tonnes.

Ces avantages non négligeables font de la spectrométrie gamma in-situ un outil de
plus en plus utilisé de nos jours, soit pour les mesures de caractérisation environnementale
d’un site, soit pour les mesures de démantélement d’installations nucléaires. C’est un outil
opérationnel a I’heure actuelle mais qui, au cours d’intercomparaisons internationales, a
donné des résultats différents des résultats cibles. C’est dans ce cadre de compréhension de la

physique et d’amélioration de 1’analyse que se situe ce travail de theése.

Le premier chapitre décrit I’évolution de la spectrométrie gamma in-situ depuis son
apparition : le développement des détecteurs, le principe de mesure in-situ et I’évolution du
principe d’analyse. Au cours de I’intercomparaison EURADOS 2002, le résultat erroné d’une
mesure simple identique & celle d’un étalonnage a montré les limites d’une analyse classique.
Cet exercice a montré que la détermination du débit de dose d’une source nécessitait de
prendre en compte non plus seulement I’'information fournie par le pic d’absorption totale
mais également celle fournie dans le fond Compton. L’idée d’utiliser toute I’information

présente dans un spectre commencait 4 se faire sentir. Ce besoin s’est renforcé lors de



I’intercomparaison ISIGAMMA en 2005 dans laquelle des résultats identiques ont été obtenus
a partir de spectres ayant un fond Compton totalement différent. Une bréve présentation de la
physique mise en jeu lors d’une mesure in-situ permettra de donner les bases de la

compréhension d’un spectre.

La simulation Monte Carlo est un outil qui pourra permettre de comprendre les
différents phénoménes mis en jeu lors de la détection in-sifu. Le chapitre 2 introduit son
principe et puis détaille les modéles utilisés. Le modéle du détecteur est présenté dans le
contexte du développement de la méthode de déconvolution spectrale (stripping method).
Cette méthode est développée et validée afin de pallier a la problématique mise en évidence
dans I’intercomparaison EURADOS 2002.

Un nouveau modéle de simulation du flux incident sur le détecteur sera développé afin de
réduire les temps de calcul prohibitifs du modele en place. Son étape de validation permettra
de calculer les facteurs de conversion de dose nécessaires a 1’analyse in-situ. La convolution
entre le flux incident et le modéle du détecteur est enfin introduite en décrivant au préalable la

base de données utilisée comme générateur de flux.

Le chapitre 3 présente la compréhension d’un spectre in-situ avec dans un premier
temps, la localisation de [I’origine des photons incidents jusqu’au détecteur, ensuite
I’identification des parameétres de mesure (densité, humidité et composition du sol)
influencant la forme du spectre et I’identification des différentes composantes constituant un
spectre. Enfin, la comparaison d’un spectre simulé avec des spectres mesurés sur différents

sites sera présentée.

Les différents résultats issus de ces modéles de simulation sont présentés dans le
dernier chapitre avec le développement de la méthode de déconvolution du spectre effectué
pour remédier a la problématique d’EURADOS 2002, et le calcul de facteurs de dose rendus
indispensables pour la spectrométrie gamma in-sifu mais inexistants dans la littérature. Enfin
I'utilisation de la méthode « Peak to Valley » complétée par I’information fournie par la
simulation Monte Carlo sera expliquée et utilisée afin de localiser une profondeur de source et

de définir la distribution exponentielle de *’Cs a Orsay.
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1. La spectrométrie gamma dans I’environnement

1.1. L’historique

La présence de rayonnements ionisants dans 1’environnement a été établie quelques

années apres la découverte de la radioactivité par Henri Becquerel en 1896. En faisant des
mesures de ces rayonnements ionisants avec et sans blindage, Rutherford et Cooke (1903) [1]
ont émis I’hypothése que ces rayonnements provenaient de l’environnement. En 1908,
McLennan prouve que la majeure partie de ces radiations a comme origine le sol, en
observant une diminution de leur intensité sur un lac couvert de glace comparée a celle au
dessus d’un sol. Hess, en 1912 [2] accroche des détecteurs a des ballons et mesure I’intensité
des radiations en fonction de ’altitude. La diminution attendue avec 1’altitude n’est pas mise
en évidence, mais au contraire une augmentation pour des altitudes supérieures a 1000 métres
a été observée. Ce comportement a été expliqué par 1’existence des rayonnements cosmiques.
Depuis ces découvertes pionnieres de la radioactivité naturelle, de nombreuses recherches ont
été effectuées afin de caractériser chacune des radiations émises dans I’environnement.
Un pas important a été fait par Beck ez al. en 1966 [3] et 1972 [4] en définissant les pratiques
de la mesure in-situ et en définissant les méthodes d’analyse et de détermination de I’activité.
Cette étude a ensuite été reprise dans le rapport de I'ICRU 53 en 1994 [5] afin
d’homogénéiser les pratiques au niveau international pour faire face aux rejets accidentels de
la radioactivité et en particulier suite a I’accident de la centrale de Tchernobyl en 1986.

Le développement de matériels et de détecteurs a suivi en parallele 1’évolution de la
méthode de mesure.
Les premiers dispositifs pour la détection des rayonnements ionisants étaient des écrans
fluorescents et des films photographiques comme par exemple ceux utilis€s par Roentgen. Au
début du vingtieme siecle, trois détecteurs ont été développés et sont encore utilisés de nos
jours : la chambre a ionisation, le compteur Geiger-Muller et le compteur proportionnel. Ils
sont tous les trois basés sur le principe simple de la mesure du courant résultant (ou impulsion
¢électrique) des paires €lectron-ion qui sont produites lors d’interactions entre des radiations et
le volume sensible du détecteur, principalement du gaz. Ces appareils ont été largement
décrits, par exemple par Rossi et Staub en 1949 [6] et Knoll en 1989 [7].

Ces trois types de détecteurs sont toujours utilisés en dosimétrie pour la

quantification de la dose totale et du débit de dose total. En 1948, Hofstadter [8] montre que le



cristal de iodure de sodium dopé au thallium (Nal(Tl)) a d’excellentes propriétés de
scintillation. Cette découverte, avec le développement d’analyseurs multicanaux (MCA) [9],
signe le départ de la spectrométrie gamma moderne. Au cours de la méme année, des résultats
de mesures avec des systemes de détection Nal(Tl) apparaissent dans la littérature [10-11].

Les systemes de spectrométrie de terrain sont développés au cours des années 50 et
dans le début des années 60 ; leur usage se généralise avec le développement des MCA a
transistor [12, 13, 14, 15]. Aujourd’hui, les systémes de spectrométrie utilisant des Nal(TI)
sont toujours utilisés pour la spectrométrie gamma in-situ.

Par la suite, des détecteurs semi conducteur ont été développés avec le germanium
comme matériau principal semi conducteur et dont les premiers ont été produits par processus
de dopage au lithium (Ge(Li)) [16]. Comparés aux détecteurs Nal(T1), les détecteurs Ge(L1)
ont une excellente résolution en énergie et permettent donc une meilleure identification des
radionucléides. En juillet et septembre 1971, Beck et al. [17] et Phelps et al. [18] ont procédé
aux premieres mesures in-situ avec des détecteurs Ge(Li). Le principal inconvénient est leur
besoin d’étre constamment refroidis par de 1’azote liquide afin de conserver le lithium
correctement distribué. Cette difficulté a été résolue dans le milieu des années 70 lorsque les

détecteurs germanium hyper pur (HPGe) ont été développés.
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Figure 1.1 : comparaison des spectres in-situ de 14 000 s

avec un détecteur Nal(TIl) et un détecteur HPGe.



La figure 1.1 compare deux mesures effectuées dans le laboratoire d’Orsay : une mesure a été
faite avec un détecteur Nal(TIl) (en bleu) et une seconde avec un détecteur HPGe (en rose).
Une nette amélioration de la résolution est remarquée pour le spectre in-situ mesuré a 1’aide
d’un spectrometre HPGe. La présence de pics d’absorption totale plus nombreux permet une
meilleure identification des radionucléides.

Ces détecteurs HPGe peuvent étre ramenés a température ambiante pour le stockage
sans perdre leurs caractéristiques. De nos jours, les mesures de spectrométrie gamma in-situ
sont généralement réalisées avec des systémes de détection HPGe.

Aujourd’hui, la spectrométrie gamma in-situ est une technique d’analyse éprouvée. Certains
pays I’emploient pour la surveillance de leur territoire, pour le contrdle des installations
nucléaires [19], en cas d’accident ou en prévention des actes de malveillance [20]. Les
opérations d’assainissement industriel suite au démantélement des installations nucléaires
sont une des utilisations en fort développement de ces derni¢res années. Avec le
développement de ces marchés, la méthode est devenue de plus en plus robuste, simplifiée,
portative et compacte, au point d’étre utilisée de manicre routiniere dans des opérations

douanieres [21].



1.2. La méthode d’analyse classique

Dans la spectrométrie gamma in-situ classique telle que décrite dans I’'ICRU 53, le
détecteur est placé a un metre de hauteur au dessus du site a analyser qui doit étre plat et
dégagé d’obstacles majeurs (figure 1.2). Une mesure complémentaire est effectuée avec une

chambre a ionisation afin d’obtenir le débit de dose existant sur le site.

Figure 1.2 : utilisation de la spectrométrie gamma in-situ avec le détecteur germanium a droite et la
chambre a ionisation a gauche (photo prise lors de I’intercomparaison ISIS 2007).

Les ordres de grandeur du champ de vision du détecteur sont schématisés sur la
figure 1.3. La répartition de 1’origine des photons détectés par le spectrometre est représentée
en cercles concentriques pour un dépdt ancien de *’Cs: 19 % des photons atteignant le
détecteur proviennent d’une distance allant de 0 a 1 meétre, 23 % des photons d’une distance
comprise entre 1 et 2 métres et entre 2 et 4 metres. Il faut noter que 15 % des photons détectés
proviennent d’une distance supérieure a 10 metres. Ainsi, en considérant une épaisseur de
quelques centimetres de profondeur dans la mesure in-situ, c’est un échantillon de plusieurs

tonnes de terre qui est analysé.



Distance (m)

>10m - 15%

Figure 1.3 : répartition de la contribution des photons arrivant sur le détecteur pour un dépét ancien de
Cs (662 keV).

Les mesures in-situ de sol fournissent des résultats comparables en termes de limites
de détection a ceux obtenus en laboratoire pour des durées de mesure bien moindres. A noter
que la mesure en laboratoire est faite dans une salle blindée bas-bruit protégée du
rayonnement cosmique par une dalle de béton boré de 3 metres d’épaisseur [22]. Le tableau
suivant présente la comparaison des caractéristiques de mesures pour des limites de détection

similaires obtenues in-situ et obtenues dans le laboratoire d’Orsay pour la caractérisation d’un

sol en "’Cs.
Type de Taille de Durée de mesure Limites de détection
détecteur 1’échantillon (seconde) (Bq.kg™ frais)
In-situ Type N 50 % | Plusieurs tonnes 3600 ~0,5
LMRE
Type N 50 % 400 g 80 000 ~0,5
(Orsay)

Tableau 1.1 : comparaison des paramétres de mesure pour la spectrométrie gamma in-situ et en
laboratoire pour un résultat identique.

Le tableau met le point sur un avantage sérieux de la mesure in-sifu par rapport a la
mesure en laboratoire, a savoir la taille de 1’échantillon et de sa représentativité du terrain : un
seul échantillon (prélévement) de sol peut ne pas étre représentatif de 1’activité moyenne du
sol ce qui implique la nécessit¢ de prélever un nombre important d’échantillons. En
comparaison, une seule mesure in-situ moyenne les hétérogénéités pouvant étre présentes.

Enfin, un autre avantage de la mesure in-situ est sa rapidité, le résultat est obtenu des la fin de
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la mesure (environ 3 600 s) qu’il faut comparer au temps nécessaire pour I’échantillonnage, la
préparation, le conditionnement et enfin la mesure des échantillons en laboratoire. Le rendu
du résultat pour les mesures en laboratoire peut prendre plusieurs semaines.

D’un point de vue pratique, la détermination de I’activité en *’Cs peut étre faite en
quelques minutes de comptage par la mesure in-situ. Il peut étre noté que cette limite de
détection est trés en dessous des niveaux que 1’on peut typiquement trouver en France suite
aux retombées des essais nucléaires atmosphériques et a [’accident de Tchernobyl

(actuellement de quelques Bq.kg™).

L’utilisation d’hypothése de distribution de la radioactivité dans le sol lors de
I’analyse constitue le principal inconvénient de la spectrométrie gamma in-situ. La figure 1.4

schématise le principe de 1’analyse in-situ.

Mesure in-situ Mesure chambre a
Germanium ionisation

s

Spectre gamma

Hypothése de
distribution dans
le sol

Activité en Bq.kg™

Facteurs de
dose en nGy.h'1

par Bq.kg'1 R 7
\V4 V
Débit de dose en Débit de dose ambiant
nGy.h™" par isotope en nGy.h™

~_~

Contr6le de vraisemblance
des résultats

Figure 1.4 : principe d'analyse in-situ.
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L’activit¢ de chaque radionucléide est déterminée a partir du spectre in-situ et plus
précisément a partir de D’aire des pics d’absorption totale. Cette détermination utilise
I’hypothese de la distribution de la radioactivité en fonction de la configuration et de
I’historique du terrain ainsi que des facteurs d’étalonnage mesurés en laboratoire (annexe 1).
Ensuite en appliquant des facteurs de conversion, un avantage majeur de la spectrométrie
gamma in-situ est de pouvoir déduire le débit de dose par isotope a partir de cette activité
(figure 1.4). A partir de la mesure de la chambre a ionisation, le débit de dose ambiant est
déterminé. Celui-ci est enfin comparé au débit de dose total calculé a partir du spectre gamma.
Cette comparaison permet de vérifier la cohérence de I’hypothése de distribution utilisée pour

I’analyse.
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1.3. Les méthodes d’analyse récentes

Différentes méthodes ont été proposées pour s’affranchir de [’utilisation de
I’hypothese de distribution. Elles utilisent soit un principe différent de mesure, soit une
méthode d’analyse complémentaire a celle utilisée de facon classique.

La figure 1.5 présente les zones d’intérét du pic *’Cs pour le calcul du rapport
« Peak-to-Valley » dont le principe [23] est d’étudier le rapport entre 1’aire du pic
d’absorption totale et I’aire C. Cette derniere aire correspond aux photons ayant subi une
diffusion Compton dans le sol a faible angle de diffusion, entrainant ainsi une faible perte
d’énergie. La détermination de I’aire nette C s’effectue en soustrayant le comptage A du bruit

de fond et celui (B) du bruit de fond additionnel produit par le fond Compton hétérogéne des

photons de plus haute énergie.

500 T T Z ' ' 3
3 v g peak
—~ 400 valley é E
< 3 o - ]
s |
e E = i 3
® F I ]
T 200F / //% ! background E
c £ I ro ]
8 E :_/ - B._ 4l ‘,, v ]
© 100f A ! E
£ Lo : :
OE L. |A : 1 : /II

600 620 640 660 880 700 720
Photon energy (keV)

Figure 1.5 : la méthode « Peak to valley » pour *’Cs. [23]

I1 a été¢ montré [24] que le rapport « Peak to Valley » varie en fonction de la profondeur et de
la distribution de la source étudiée. Cette méthode d’analyse permet de ne plus utiliser
uniquement 1’information fournie dans le pic d’absorption totale mais également celle fournie
par la zone C.

Une autre méthode, celle de I’étude des pics a des €nergies différentes [25], utilise le
rapport des taux de comptage de pics issus de méme radionucléide. C’est le cas en particulier
de I'utilisation du pic de 32 keV et celui de 662 keV pour estimer la profondeur moyenne et la

distribution de "*’Cs et également ’activité par unité de surface du radionucléide.
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L’utilisation de blindage [26] comme illustré sur la figure 1.6, est une méthode
pratique pour s’abstenir de 1’utilisation des hypothéses de distribution dans le sol. En effet, le
fait de placer un blindage circulaire en dessous du détecteur permet de mesurer les photons

émis a partir de différents angles polaires et de profondeur souhaités.

detector

(a)

(b) )

Figure 1.6 : systémes de détection avec blindage pour la mesure de zones contaminées. [26]

Cette méthode permet de déterminer la distribution en fonction de la profondeur de la source
et donc de ne plus utiliser d’hypothéses. Un autre avantage de cette mesure est 1’utilisation
d’un seul pic énergétique pour déterminer la distribution du radionucléide. Son inconvénient

est la mise en place du blindage (souvent en plomb) rajoutant du poids au systeme de mesure.
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1.4. La problématique

La participation aux intercomparaisons est le moyen de pouvoir comparer les

résultats a ceux d’autres équipes internationales et également de pouvoir se rendre compte de

I’efficacité des méthodes de mesure. Le laboratoire LMRE a participé a quatre d’entre elles :

Nord Cotentin en 2000 pour une utilisation classique de la spectrométric gamma in-situ,

EURADOS (European Dosimetry Group) au PTB en Allemagne en 2002, décrite par la suite,

ISIGAMMA organisée a Géra en Allemagne en 2005, expliquée en détail avec une

participation personnelle, et enfin ISIS qui s’est déroulée en avril 2007 a Vienne en Autriche,

dont les résultats ne sont pas encore exploités.

1.4.1. EURADOS 2002

Le groupe européen de travail sur la dosimétrie environnementale (EURADOS) a

organis¢ deux intercomparaisons. La premicére s’est déroulée en 1999, la seconde en 2002 [27]

et regroupait douze équipes européennes, environ 40 scientifiques et 35 détecteurs de dose. Le

but principal était de s’assurer que les résultats donnés en cas d’accident nucléaire étaient

comparables entre les différentes équipes et de vérifier la cohérence des résultats au passage

des frontieres. Cette intercomparaison comprenait trois sites de mesures :

le laboratoire souterrain bas bruit (UDO situé Braunschweig en Allemagne)
(figure 1.7 a) : un site minier localis¢ a 925 metres de profondeur ou le niveau
exceptionnellement bas des radiations est de I’ordre de 1 nSv.h™. En effet, le sel
gemme de cette mine, ne contient ni potassium ni familles naturelles et la profondeur
du site minimise I’influence du rayonnement cosmique. Ce site a permis de mesurer le
bruit de fond intrinseque des détecteurs, d’examiner la linéarité de la dose avec
différentes sources de *’Cs et de “°Co et de déterminer la fonction de réponse des
spectrometres pour les énergies allant de 60 keV a 1300 keV.

un site de mesure environnementale (figure 1.7 b) : il a permis d’étudier les réponses
des détecteurs a différents champs de radiation en conditions réelles et de simuler un
incident nucléaire faisant croitre la dose de 10 % a 50 %.

et un site de mesure de la radiation cosmique (figure 1.7 ¢) : une plateforme fabriquée
avec des matériaux sélectionnés pour leur faible teneur en radioactivité, placée au

milieu d’un lac a une centaine de metres des berges. Cette configuration permet la
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mesure de la réponse aux rayons cosmiques sans étre perturbé par la composante

naturelle considérée ici comme négligeable.

Figure 1.7 : intercomparaison EURADOS 2002 avec les trois sites de mesures.

Cette intercomparaison a permis de vérifier globalement le bon fonctionnement de la
mesure et de I’analyse qui en découle. Toutefois certaines mesures, comme celles effectuées
dans la mine, ont permis de démontrer les limites de la spectrométrie gamma in-situ telle
qu’elle a été utilisée et de laisser percevoir les développements a effectuer.

En effet, cette mesure avait pour but de mesurer des sources ponctuelles et d’en
déterminer I’activité et la dose regue provoquée par ses rayonnements. L’activité de la source
a été déterminée mais un écart de 15 % entre la valeur de dose réelle et celle déduite a partir
du spectre est apparu. Le développement effectué pour pallier a ce probleme sera expliqué et

développé au chapitre 4.

1.4.2. ISIGAMMA 2005

Une autre intercomparaison effectuée au cours de ce travail se déroulait en
Allemagne pres de Géra en 2005. Elle rassemblait une centaine d’instituts dont trois francais,
pratiquant la spectrométrie gamma in-situ classique. Cette intercomparaison a concerné
différents sites de mesures sur des sols de mines d’uranium a différents stades de

réhabilitation :
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e un large site minier réhabilité (figure 1.8 a) ;

e un site minier en cours de réhabilitation (figure 1.8 b) : deux terrains de mesures a
différents stades de réhabilitation avec un équilibre séculaire non respecté pour les
familles naturelles radioactives ;

e un site d’étalonnage avec une source placée a un metre au-dessus du sol et une
deuxiéme source enterrée dans le sol dont la profondeur devait étre déterminée ;

e un dernier site (figure 1.8 c) divisé en trois parcelles de mesures avec des niveaux

d’activité élevés.

Figure 1.8 : intercomparaison ISIGAMMA 2005 avec trois des sites de mesures.

Toutes les mesures ont été effectuées avec des niveaux radioactifs élevés avec
parfois des équilibres séculaires rompus dans les familles radioactives. Elles ont permis de
voir le comportement du détecteur aux forts taux de comptage.

Une des parcelles du dernier site de mesure a permis d’effectuer une mesure de radionucléides
d’activité similaires a celle pouvant étre effectuée sur le site de mesure d’Orsay. La
comparaison des spectres in-situ issus de mesures sur des terrains similaires ayant des
activités identiques montre une nette différence au niveau de la forme du spectre a basse

¢énergie (figure 1.9).
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Figure 1.9 : superposition de spectres in-situ mesuré lors de ’intercomparaison ISIGAMMA 2005 en bleu
et mesuré sur le site d’Orsay en rose.

Le constat de cette différence a basse énergie a initi¢ cette thése sur 1’étude de la
compréhension du spectre et de la physique qui intervient pendant une mesure. Cette ¢tude a
pour but de développer une méthode d’analyse permettant d’éviter ou de restreindre
’utilisation de I’hypothése de distribution des sources et permettant é¢galement de différencier
ces deux spectres au niveau de I’analyse. Pour atteindre ces objectifs, 1’utilisation de la
simulation Monte Carlo a été nécessaire afin de

e pouvoir comprendre les phénomenes qui se déroulent lors d’une mesure ;

e pouvoir utiliser des informations du spectre autres que celles présentes dans les pics
d’absorption totale ;

e ct enfin pouvoir se passer le mieux possible de I’hypothese de distribution des sources

utilisées au début de I’analyse.

La méthode utilisée pour parvenir a ces objectifs sera de séparer la simulation en deux
parties : une simulation pour le flux et une autre pour sa convolution avec les réponses du
détecteur. Ensuite [’utilisation de la méthode «Peak to Valley » combinée avec la
connaissance, grace a la simulation, du taux de comptage présent sous le pic étudié permettra

d’approfondir I’analyse classique.
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LS. La théorie mise en jeu

1.5.1.  Les interactions photons matiere

Il existe cinq types d’interaction faisant intervenir les photons et la matiere
environnant la source et le détecteur. Les trois principaux sont I’effet photoélectrique, 1’effet
Compton et la création de paires, cette dernicre étant seulement possible pour des photons
d’énergie supérieure a 1,022 MeV. Les deux autres processus possibles sont la diffusion
¢lastique pour les énergies inférieures a 50 keV et les réactions nucléaires a haute énergie
(supérieure a 5 MeV). Ce dernier processus ne sera pas développé car 1’énergie maximale des

photons mesurée en spectrométrie gamma in-situ n’excede pas 3 MeV.

photon de .
}v fluorescence é’ électron

Figure 1.10 : I’effet photoélectrique.

L effet photoélectrique décrit le phénomene selon lequel toute matiére exposée a un
rayonnement électromagnétique est susceptible d’émettre des électrons (figure 1.10). Il est
directement 1ié¢ a I’ionisation de la matic¢re par des photons. En effet, en absorbant totalement
un photon d’énergie E supérieure au potentiel d’ionisation E; de ’atome, ce dernier libére un
¢électron qui emporte avec lui le surplus d’énergie sous forme d’énergie cinétique Ec suivant

I’équation 1.1 et qui est finalement absorbée par le milieu.

E.=F-FE, Equation 1.1
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Lorsque I’énergie du photon incident est égale a 1’énergie de libération de 1’électron (seuil
photoélectrique), 1’électron est €émis avec une énergie cinétique nulle. Si I'énergie du photon
incident, par contre, est inférieure a 1'énergie de liaison de I'électron K, l'effet photoélectrique
se fait sur 1'électron de la couche L, et ainsi de suite... . Aprés cet événement, I'atome subit un
réarrangement au cours duquel soit un photon de fluorescence est émis, soit un électron est

¢jecté (électron Auger).

L’effet Compton, encore nommé diffusion Compton ou diffusion incohérente, décrit
la diffusion des photons sur des électrons périphériques de 1’atome. Le photon gamma
incident d’énergie E interagit a la maniere d'un choc au cours duquel une fraction de son
énergie est transmise a I’électron sous forme d’énergie cinétique. L'énergie E’ du photon

diffusé varie en fonction de I’angle de déviation 6 comme décrit dans 1’équation suivante :

o E

- E
1+—(1—cosé@
Z ( )

0

Equation 1.2

ou Eg est la masse de 1’¢lectron au repos, soit 511 keV. La direction de propagation du photon
diffusé est généralement différente de celle du photon incident et est redistribuée
aléatoirement lorsque la diffusion a lieu sur des électrons en équilibre thermique. La
figure 1.11 présente la distribution de 1’angle de diffusion des photons arrivant de la gauche
de la figure pour différentes énergies. Les photons de faibles énergies (1 keV) subissent autant
de diffusion vers I’avant que de diffusion vers 1’arriere. Cette égalité progresse en faveur des
diffusions vers I’avant en méme temps que 1’énergie du photon augmente. Pour les photons de

haute énergie (10 MeV), les diffusions ne se font pratiquement que vers I’avant.

20



90°

1 keV

100 keV

2 MaV

10 MeV \6‘
o

180°

(h

Figure 1.11 : distribution de 1'angle de diffusion Compton pour différentes énergies de photons.
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Figure 1.12 : la diffusion Compton.

Différents cas de la diffusion Compton sont représentés sur la figure 1.12 :

e un cas général, permettant de distinguer 1’angle de diffusion Compton 0 et la direction

¢ prise par 1’électron suite a I’interaction du photon incident,

e une diffusion vers I’avant avec un angle 6 égal a 0° : 1'énergie du photon diffusé est

égale a celle du photon incident (E = E’),

e une rétrodiffusion, I’angle 0 est égal a 180°. Dans ce cas, I’énergie du photon diffusé

E’ peut s’exprimer comme :
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E

= Equation 1.3
1+2E/E, 1

L’énergie du photon rétrodiffusé et celle de 1’électron complémentaire sont données en

fonction de 1’énergie du photon incident dans le tableau 1.2.

Ephoton initial | E’photon diffusé Edtectron
(keV) (keV) (keV)
250 126 124
500 169 331
750 191 559
1000 204 796
1500 218 1282
2000 227 1773
3000 235 2765

Tableau 1.2 : énergies du photon diffusé et de son électron pour une rétrodiffusion Compton pour
différentes énergies incidentes.
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Figure 1.13 : variation de 1'énergie du photon diffusé en fonction de I'angle de diffusion.
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La figure 1.13 montre la distribution de 1’énergie du photon diffusé en fonction de I’angle de
diffusion pour différentes énergies dans la gamme 250 keV - 3 MeV. Pour les diffusions avec
des angles supérieurs a 90°, il est intéressant de noter que quelle que soit 1I’énergie du photon
incident, I’énergie du photon diffusé se retrouve aux alentours de 200 keV. De méme il est
facile de se rendre compte que dans I’histoire d’un photon, s’il a subi plusieurs diffusions
Compton, 1’énergie du photon final se retrouvera également aux alentours de 100 keV. Cette
accumulation de photons a basse énergie arrivant sur le détecteur est une caractéristique du

spectre in-situ qui sera visible dans le chapitre 1.5.4.

La création de paire consiste en la matérialisation d'une paire électron-positron
lorsqu'un photon disparait au voisinage d'un noyau ou d'un électron atomique (figure 1.14).
Cette création de paire peut se faire seulement si 1’énergie du photon incident est supérieure a
deux fois la masse d’un é€lectron au repos, soit 1,022 MeV. Ces deux particules vont perdre
leur énergie par phénomene d'ionisation du milieu, le positron finira par s'annihiler avec un
¢lectron du milieu produisant ainsi I’émission de deux photons d'énergie individuelle de

511 keV émis a 180° 1'un de 1'autre.
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Figure 1.14 : 1a création de paire.

La diffusion élastique d’un photon consiste en une collision avec la mati¢re au cours
de laquelle le photon ne perd pas d’énergie. La diffusion élastique comporte deux types de

diffusion : la diffusion Thomson et la diffusion Rayleigh.
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La diffusion Thomson est en fait la diffusion élastique d’un photon par une particule libre
chargée, en général un électron. En pratique, la diffusion Thomson concerne les photons de
faible énergie qui sont absorbés par un électron atomique. Cet électron est ainsi mis en
oscillation forcée et réémet un photon de méme énergie que le photon incident, avec une

direction aléatoire.

A faible énergie, la longueur d’onde du photon incident est du méme ordre de grandeur que la
dimension de 1’atome. Dans ce cas, au lieu d’interagir avec un seul électron, le photon
incident interagit avec tous les électrons de I’atome qui se mettent a osciller en phase avant
d’émettre un photon de méme énergie que le photon incident. Ce type de diffusion élastique

est connu sous le nom de diffusion Rayleigh ou diffusion cohérente.

Du point de vue conceptuel, les diffusions Thomson et Rayleigh sont trés semblables et sont
souvent considérées de manicre globale sous le nom de diffusion Thomson-Rayleigh. La
distribution de I’angle d’émission du photon peut s’estimer en considérant que la diffusion de
Thomson-Rayleigh est un cas limite de la diffusion Compton lorsque I’énergie du photon

incident est basse.

1.5.2.  Les sections efficaces, les domaines de prépondérance

L’importance relative des différents types d’interaction se détermine par la valeur des
différentes composantes de la section efficace en fonction de ’énergie de la radiation et du
numéro atomique du milieu traversé. Ces sections efficaces exprimées en barn, qui équivaut a

24 , \ . , . .
10" m?, sont calculées a 1’aide de la mécanique quantique.

Le processus photoélectrique a une section efficace o,y proportionnelle au numéro atomique
élevé a la puissance 5 et inversement proportionnelle a 1’énergie du photon élevée a la

puissance 3,5 :

Equation 1.4
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La section efficace 6. de I’effet Compton est composée de deux contributions : la premiére est
la section efficace d’absorption représentant la fraction moyenne de I’énergie totale de
I’électron diffusé ; la seconde est la section efficace de diffusion représentant 1’énergie
moyenne transférée a 1’électron de recul. En additionnant ces deux composantes, la section
efficace pour la diffusion Compton est proportionnelle au numéro atomique du milieu et a

I’inverse de 1’énergie du photon :

O, oc— Equation 1.5

Le processus de matérialisation a une section efficace O, rigoureusement nulle lorsque
I’énergie du photon est inférieure a 1,022 MeV et qui est proportionnelle au carré du numéro

atomique du milieu :
O, ° Z? Equation 1.6

La diffusion Rayleigh-Thomson a une section efficace G6,; simplement exprimée en fonction

du rayon classique de 1’électron r :
Equation 1.7

Les trois premicres sections efficaces permettent de définir trois zones comme montrées sur la

figure 1.15, en fonction du Z du milieu et de 1’énergie du photon incident :

I T TTTIT I T TTTIH] I T TTTTI T T TTTTI

120 — -

100l Effet photoélectrigus Création de paires |
5 - dorminant dorrinart
i _
g5 20 -
z T % =0cp -
% 60— Tpp=Te
5 L
= 40—
t-1 | Effet Comgpton

a0 dorinant

a Lol el v

001 005 01 05 1 5 10 50 100
Eneroie en IvleV

Figure 1.15 : domaine de prépondérance des interactions des photons avec la matiére.
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e Faible énergie des photons et Z élevé : prédominance de I’effet photoélectrique
e Energie moyenne et Z moyen : prédominance de 1’effet Compton

e Energie élevée et Z élevé : prédominance de la production de paires
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Figure 1.16 : sections efficaces dans I’air, le sol et le germanium.



La figure 1.16 montre la variation des coefficients d’atténuation linéique Rayleigh, Compton,
photoélectrique et création de paires dans la gamme d’énergie 10 keV a 10 MeV pour trois
matériaux importants dans ce travail : I’air (parcours dans 1’air des photons), la terre (sortie

des photons de la terre) et le germanium (cristal du détecteur).

Les domaines de prépondérance changent en fonction du milieu traversé : par exemple, la
borne inférieure de prédominance de la diffusion Compton commence a 30 keV pour I’air
pour atteindre 150 keV pour le germanium : I’interaction subie par un photon d’énergie
donnée change en fonction du milieu traversé. De plus, il y a une grande différence de
distance moyenne parcourue avant d’interagir : pour un photon de 1 MeV, il faut 1 cm pour

interagir dans le germanium alors qu’il faut 100 m dans D’air.

1.5.3.  L’atténuation du rayonnement

Chaque interaction de photon avec la matiére meéne a une atténuation et/ou une
modification du flux initial. Le flux, s’exprimant en photons par cm? par seconde, s’atténue
lors de son passage a travers un matériau d’épaisseur r suivant la fonction exponentielle

décrite dans 1I’équation 1.8 :

—ur i
O = CI)Oe a Equation 1.8

ou @ est le flux de photons ayant gardé leur énergie initiale apres la traversée de I’épaisseur r,
@, le flux de photons incident sur le matériau et | le coefficient d’atténuation linéique
exprimé en cm™' . Pour la description de I’atténuation, au coefficient W est préféré le coefficient
d’atténuation massique W/p (exprimé en cm’.g™"), indépendant de la densité p du matériau.
Pour un matériau composé de différents ¢léments, le coefficient d’atténuation massique est

obtenu en utilisant 1’équation suivante:
U p= ZW;(/J/ID)I. Equation 1.9

ou W; est la proportion en masse du i™° élément avec le coefficient d’atténuation massique

(Wp)i. Hubbell (1982 [28]) a déterminé les coefficients p/p pour de nombreux éléments et
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compositions, et le programme XCOM (Berger et Hubbell, 1987 [29]) donnant les valeurs de
sections efficaces pour les photons, peut étre utilisé pour le calcul des coefficients
d’atténuation pour des compositions simples de matériau et pour une gamme d’énergie allant

de 1 keV a 100 GeV.

1.5.4.  Quelques éléments de compréhension d’un spectre in-situ

La construction d’un spectre gamma in-sifu est complexe, suite au transport des

photons dans les différents milieux :

e la terre. Suite a une décroissance radioactive, les photons y sont créés. Ils
peuvent subir toutes les interactions précédemment décrites, définissant ainsi

le « spectre énergétique du flux de photons ».

e l’air. Le parcours dans I’air continue de modifier le spectre énergétique du
flux de photons. Juste avant d’arriver jusqu’au détecteur, ce spectre peut étre
appelé « spectre ¢énergétique du flux de photons incidents » ou plus

simplement « spectre du flux incident ».

e le détecteur. Le spectre du flux incident va étre modifi¢ par la fonction de
r r . . . . i

réponse du détecteur pour devenir ainsi le spectre in-situ’. A noter que ce

spectre sera calculé par simulation et ce spectre in-situ simulé sera parfois

comparé au spectre in-situ mesure.

A titre d’illustration, les figures 1.17 et 1.18 présentent I’impact de ces différents phénomenes
de transport de photons pour la radioactivité en *’K (un rayonnement gamma de 1460 keV et
une particule beta d’énergie maximale égale a 1131 keV). Ces deux figures sont extraites des

résultats obtenus suite au travail du chapitre 2 et 3.

Le spectre du flux incident est présenté sur la figure 1.17 sur lequel sont visibles une
accumulation (A) d’éveénements aux alentours de 60 keV, explicable par la dégradation de
I’énergie du photon initial suite a plusieurs diffusions Compton, un pic de rétrodiffusion (B),
le pic caractérisant la création de paires (C) et celui des photons n’ayant subi aucune

interaction et gardant leur énergie initiale (D).

! Ces notions de « spectre du flux incident » et « spectre in-sifu » se retrouvent tout au long de ce manuscrit et
peuvent étre source de malentendus. Afin d’éviter ceci, la convention suivante a été adoptée : un fond gris pour
la représentation du « spectre du flux incident » et un fond blanc pour la représentation du « spectre in-situ ».
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Figure 1.17 : spectre du flux incident d'une source uniforme dans le sol de *’K.
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Figure 1.18 : spectre in-situ pour une source uniforme de “'K.

Ce spectre du flux incident est dégradé ensuite par la fonction de réponse du détecteur R (E),
définie comme étant la probabilité qu’un flux de photons incident avec une énergie donnée E

produise une hauteur d’impulsion V donnée, et s’exprimant suivant 1’équation 1.10.
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R, (E)= j D,.(E)-G,(E")-dE' Equation 1.10

ou Dg:(E) est la probabilité qu'un photon d’énergie E dépose une énergie E’ dans le détecteur

et Gy(E’) est la probabilité que I’énergie déposée E’ produise un pic de hauteur V.

Le spectre in-situ est visible sur la figure 1.18 et comporte différents points

caractéristiques. Dans I’ordre croissant d’énergie, il y a dans un spectre in-situ mesuré :
e les mémes caractéristiques A B C que dans le spectre du flux incident ;

e un pic E d’énergie égale a (1460,8 — (2x511)), soit 439 keV correspondant au pic

de double échappement suite a la création de paires ;

e un pic F de simple échappement d’énergie égale a (1460,8-511) soit 950 keV suite

a la création de paires ;

e le front Compton G a 1243 keV correspondant a I’énergie cédée a 1’électron apres
le phénomene de rétrodiffusion, le photon diffusé sortant du cristal de germanium

sans interagir,

e une bosse H aux alentours de 1320 keV avec deux décrochements légerement
visibles a 1360 keV et 1343 keV caractérisant le phénomeéne de double
rétrodiffusion, c'est-a-dire un photon subissant deux rétrodiffusions consécutives.
En fonction des angles de diffusion, se retrouvent sur le graphe des distributions

continues démarrant a ces deux seuils,

e et le pic d’absorption totale de 1460 keV (D).

Cette énumération est accompagnée de la figure 1.19 sur laquelle est schématisée 1’histoire du
photon et le dépot d’énergie pour les différents pics rencontrés sur le spectre in-sifu mesuré

autre que ceux dus a la création de paire.
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Figure 1.19 : principe de dép6t d’énergie dans le cristal de germanium.

Cette description des spectres montre la complexité de la construction du spectre in-situ. C’est
a cause de cette complexité que 1’utilisation de la simulation Monte Carlo va étre nécessaire
pour comprendre tous les phénoménes mis en jeu. En effet la simulation Monte Carlo et en
particulier la simulation avec le code de GEANT3 permet d’accéder a de nombreuses
informations relatives au parcours des particules, a la formation d’un spectre in-situ et donc a

la compréhension précise d’une mesure in-situ.
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2. Développement de I’outil Monte Carlo

Dans le cadre de la spectrométrie gamma in-situ, la configuration expérimentale reste
assez simple a modéliser comparée par exemple aux dispositifs expérimentaux utilisés en
physique des particules. Dans notre cas, il y a un détecteur placé a un metre au-dessus du sol
et une source, ayant une distribution donnée dans le sol, qui serait de dimensions jugées
acceptables pour la reproduction de la situation réelle en simulation. Les ordinateurs de nos
jours sont de plus en plus performants mais restent tout de méme insuffisants pour ce travail
de modélisation. En effet, si le calcul Monte Carlo d’une mesure in-situ était fait en se basant
sur la configuration expérimentale, les temps de calcul pour chaque simulation auraient été
trop importants pour pouvoir avoir une étude compléte du probléme sur la durée de la these.

Une simulation se divisant en trois étapes permettant un gain de temps conséquent va
donc étre préférée avec comme premicre étape, la simulation du détecteur seul, ensuite la
modélisation du flux sortant du sol et arrivant jusqu’au détecteur et enfin 1’étape de la

convolution du flux avec le détecteur.
2.1. L’outil de simulation Monte Carlo

2.1.1. [’histoire de la simulation Monte Carlo

La méthode de simulation Monte Carlo doit son nom a Métropolis et Ulam dans les
années 1940 [30]. Ces auteurs sont les premiers a avoir décrit cette méthode pour des
applications militaires concernant les premieres bombes atomiques. Ces techniques sont
aujourd’hui introduites dans de nombreux champs d’applications.

Elles impliquent la génération de nombres pseudo-aléatoires qui sont mis en forme selon
certaines fonctions de densité¢ de probabilité que 1’on associe a un modele. Ce dernier est
souvent un systeéme physique réel, mais peut étre par exemple un systéme mathématique, ou
un monde imaginaire quelconque gouverné par des lois qu’il est possible d’exprimer en des
termes discrets utilisables par une machine de calcul. Il faut différencier ces méthodes de
simulation statistiques des méthodes conventionnelles de discrétisation numérique qui sont,

dans la plupart des cas, appliquées aux équations différentielles partielles décrivant le

systeme.
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Dans notre cadre, la méthode Monte Carlo permet de simuler 1’histoire d’une
particule individuelle dans un milieu atténuateur, en tenant compte du caractere probabiliste
des différents processus physiques pouvant étre rencontrés lors de sa traversée. Cet historique
prend en compte les éventuelles particules secondaires et s’arréte dés lors que I’énergie de la

particule est en dessous d’un niveau seuil ou atteint une zone de réjection.

2.1.2.  Lecode GEANT 3 et son fonctionnement

Plusieurs codes de simulation Monte Carlo sont utilisés en métrologie des
rayonnements ionisants dont une comparaison entre les différents codes est disponible dans la
littérature [31]. Le choix du code utilisé dans toute cette étude s’est fait par sa présence et son
utilisation au sein du laboratoire avant méme le début de ce travail.

Le code utilisé est GEANT 3 [32], développé pour le CERN depuis 1974. Pour le
CERN, les études Monte Carlo sont devenues essentielles pour la fabrication et I’optimisation
des détecteurs, le développement et le test des programmes de reconstitution et d’analyse, et
¢galement pour interpréter les résultats expérimentaux. Le code est un systéme de description
des détecteurs et de simulation permettant d’apporter de I’aide dans toutes les études
physiques. Son fonctionnement peut se décomposer en plusieurs étapes :

e description du dispositif expérimental : définition des volumes expérimentaux et des
matériaux associés. Dans le cadre de cette étude, définition des volumes de terre, d’air
et description du détecteur.

e configuration de la source. L’utilisateur doit définir 1’origine, le type, le nombre et
I’énergie des particules ainsi que la cinématique associée. Une extension du code
s’appelant Decay a été utilisée [33]. Elle permet de gérer de manicre quasi-
transparente pour l’utilisateur ces différents parameétres. De plus, elle permet de
générer des décroissances radioactives dans une source en tenant compte de toutes les
€missions possibles, les rapports d’embranchement et les effets de somme (génération
de la position a l’intérieur de la source, gestion des schémas de décroissance
radioactive, impulsion des particules émises).

e sélection des données de sortie. Elle est faite au moment de la programmation en
piochant dans I’histoire des particules les informations recherchées (types

d’interaction, localisation, énergies déposées, ...).

35



La figure 2.1 représente un organigramme simplifi¢ de la construction de I’histoire
d’une particule. Ces trois étapes d’interaction avec le code apparaissent dans le schéma de
fonctionnement global de GEANT ci-apres. Une histoire commence par la naissance de la
particule (émission a partir d’une source) et se termine par sa mort (absorption par le milieu

ou sortie de I’univers).

Début de la simulation :
e Initialisation,
e Description géométrique de
I’univers (détecteur, sol, air...)

A\ 4

Tirage du type de particule et de son énergie \

A 4

A 4

Tirage aléatoire d’une position de départ

!
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Figure 2.1 : schéma de principe de I’historique d’une particule.
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2.2. La simulation d’un cristal de Ge, processus mis en jeu

La premicre étape de la modélisation a été d’établir un modele simple comprenant
simplement le cristal de germanium et une source émettant un flux perpendiculaire a la face
avant du cristal. La figure 2.2 montre une vue en coupe du cristal de germanium avec des
dimensions proches de celles des détecteurs utilisés actuellement. Cette configuration permet
de comprendre dans les grandes lignes le fonctionnement de la fonction de réponse d’un
détecteur, de connaitre et d’identifier le type et la localisation des interactions entrant en jeu

dans la spectrométrie gamma in-situ.

7 cm
A P
5 Vide )
w -
Cristal de )
Germanium <
v <

Flux perpendiculaire a la
face avant du cristal

Figure 2.2 : modélisation simplifiée d’un cristal de germanium.

2.2.1.  Répartition des interactions en fonction de l’énergie incidente

La simulation a été effectuée pour différentes énergies couvrant toute la gamme de
mesure et en s’intéressant aux trois principaux mécanismes d’interaction : [’effet
photoélectrique, la diffusion Compton et la création de paire. La figure 2.3 montre la

répartition de ces différents mécanismes pour différentes énergies de photons incidents. Une
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distinction a été faite pour les diffusions Compton en les séparant par le nombre de diffusions
successives qui interviennent avant la sortie ou la mort du photon incident. La simulation a été

effectuée avec un million de photons incidents.

9,E+05 ] DO Effet photoélectrique -
2 01 seule diffusion Compton
[=]
-‘:5 8 E+05 02 diffusions Compton successives
+05 4 L
g- ’ B 3 diffusions Compton successives
S @4 diffusions Compton successives
§ 7,E+05 = B plus de 4 diffusions Compton successives
- B Création de paire
.
3
8 6,E+05
z
2
C
O 5 E+05
2 -
g
3 -
@ 4,E+05
L
=]
5 -
£ 3,E+05 | 1 -
2
£ 1
o 1 'I 'I L
£ 2,E+05 1 :
£
[=]
[= -
1,E+05 _i ]
0,E+00 Il

50 100 200 300 500 700 1000 1500 2000

énergie (keV)

Figure 2.3 : répartition du type d’interactions des photons dans le germanium en fonction de leur énergie.

L’effet photoélectrique est dominant pour les énergies allant de 0 keV a un peu plus
de 100 keV, les diffusions Compton prenant le relais un peu avant 200 keV jusqu’a 2000 keV.
De plus la présence du processus de création de paire apparait entre 1000 keV et 1500 keV.
Cet histogramme permet de prévoir les interactions qui se produiront dans le cristal de
germanium en fonction de 1’énergie incidente et montre le caractére potentiellement multi-
Compton de la détection du pic d’absorption totale souvent incorrectement appelé pic

photoélectrique

2.2.2.  Répartition des interactions en fonction de la profondeur

Une deuxiéme partie de cette étude s’est portée sur la localisation de chacun de ces
effets. Les trois figures suivantes (2.4, 2.5, 2.6) présentent respectivement la répartition de

I’effet photoélectrique, de la diffusion Compton et de la création de paire en fonction de la
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profondeur de pénétration dans le cristal pour différentes énergies initiales allant de 50 keV a

2000 keV. Un million de photons incidents ont été simulés.
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Figure 2.4 : répartition des effets photoélectriques en fonction de la profondeur de parcours dans le cristal

pour différentes énergies.
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Figure 2.5 : répartition des diffusions Compton en fonction de la profondeur de parcours dans le cristal

pour différentes énergies.
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Figure 2.6 : répartition des créations de paire en fonction de la profondeur de parcours dans le cristal
pour différentes énergies.

Sur la figure 2.4, la répartition de I’effet photoélectrique est représentée avec une distribution
en face avant du cristal pour les faibles énergies et une distribution devenant uniforme en
fonction de la profondeur du cristal pour les hautes énergies. Le nombre total d’effets
photoélectriques diminue lorsque I’énergie augmente.
Ce type de répartition est également visible sur la figure 2.5 qui présente la diffusion
Compton. Une répartition est également observée proche de la surface du cristal pour les
faibles énergies. Pour les hautes énergies, la répartition du nombre de diffusions tend a étre
uniforme sur I’ensemble du cristal plus 1’énergie incidente augmente.
La figure 2.6 présente la répartition des créations de paire ne commengant qu’aux énergies
supérieures a 1022 keV. Les deux répartitions représentées sont quasiment uniformes en
fonction de 1’épaisseur du cristal avec une légere augmentation de la distribution vers la face
avant du cristal. Il y a simplement le nombre de paires créées qui augmente avec 1’énergie.
Les trois figures précédentes permettent de définir la notion de position médiane
d’interaction pour les trois types de phénomenes ; notion utilisée pour 1’étalonnage standard
des spectrométres germanium in-situ. La position médiane est définie comme étant la
profondeur a laquelle le nombre cumulé des interactions entre la face avant et cette position

est égale a 50 % du nombre total d’interactions effectuées dans le germanium. Dans le
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tableau 2.1, la position médiane d’interaction pour les photons de faibles énergies

(E <100 keV) se situe dans les premiers millimetres de cristal alors que pour le reste de

photons (E = 500 keV), la position se situe plus profondément dans le cristal pour se

rapprocher du milieu du cristal (3,5 cm) quand I’énergie augmente.

Energie (keV) 50 100 | 500 | 1000 | 1500 | 2000
Effet photoélectrique | 0,1 0,3 1,6 2,2 2,7 3,0
Diffusion Compton 0,1 0,3 2,0 2,5 2,8 2,8
Création de paire _ 2,2 2,4

Tableau 2.1 : profondeur médiane d’interaction pour un flux perpendiculaire a la face avant (en cm).

2.2.3.  Répartition du dépot d’énergie en fonction de [’énergie

incidente

Enfin, une derniére étude s’est portée sur la distribution du dépdt d’énergie effectué

dans le cristal en fonction de I’énergie incidente. La simulation a été faite pour différentes

énergies couvrant la gamme 0 — 2000 keV et a pris en compte trois types de dépot :

e le dépot d’énergie total,

e le dépot d’énergie partiel avec fuite du photon hors du cristal,

e ct le dépot nul avec un photon traversant enticrement le cristal sans

interaction.

La figure 2.7 montre la distribution en pourcentage des trois types de dépdt variant en

fonction de 1’énergie incidente.

Le dépot d’énergie total, correspondant a un photon disparaissant dans le cristal, est a son

maximum pour les énergies de photons faibles (E = 50 keV) et baisse petit a petit lorsque

I’énergie augmente pour atteindre 20 % a 2000 keV. Cette baisse se traduit donc par la sortie

des photons incidents qui se divise en deux catégories.
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Figure 2.7 : distribution des différents dépots d’énergie pour un flux incident paralléle.

La premicre est celle des photons déposant partiellement de I’énergie et sortant ensuite du
cristal. Sa proportion augmente jusqu’a environ 700 keV et reste constante pour les énergies
supérieures.

La deuxieéme est celle des photons qui traversent en ne subissant aucune interaction donc en
gardant leur énergie initiale tout le long de leur parcours. Cette distribution augmente avec

I’énergie pour atteindre 25 % des photons traversant pour une énergie incidente de 2000 keV.
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2.3. La modélisation du détecteur

2.3.1. Le modeéle du détecteur

La modélisation du détecteur a été effectuée avant le début de ce travail de
thése [34]. Dans une premicre €tape, le modele géométrique du détecteur a été transcris dans
le code GEANT 3 a partir des éléments fournis par la fiche de spécifications « Monte Carlo »
du constructeur (figure 2.8, a gauche). Il est a noter que certaines de ces informations sont
incorrectes : le détecteur a en réalité une fenétre en aluminium (épaisseur 1,3 mm) et non en
béryllium comme indiqué sur ce plan. Cette difficulté a obtenir des données fiables se
retrouve souvent dans la littérature [35]. Enfin les données constructeur sont incomplétes, ne
donnant pas d’informations ni sur la matieére située derriere le cristal, ni sur la zone
d’implantation a I’intérieur du cristal. Les zones mortes et les volumes sont trés mal connus,
les distances peuvent changer avec la mise en froid, le cristal n’est pas toujours cylindrique.
La variation de la géométrie du détecteur dans la simulation pour reproduire au mieux les

données expérimentales est donc un parametre important de la modélisation.

0.50mm BERYLLIUM
/ 0.05mm ALUMINIZED MYLAR
0.3um BORON CONTACT
3mm /-
B L—

f N~ 1.1mm LITHIUM CONTAGT
1

£ /
/- 0.76mm ALUNINUM

1.5mm ALUMINUM
94mm /

T

FITT7F ZZZF77

3.Zmm ALUMINUN

40—N21402A

DETECTOR DIAMETER 572 mm
DETECTOR LENGTH B5.3 mm
HOLE D AMETER A8.5 mm
HOLE E:zPTH SB35 mm

Figure 2.8 : données techniques du constructeur a gauche et modéle Monte Carlo du détecteur a droite
(détecteur portable ORTEC de type N, 35 % d’efficacité relative)
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La modélisation a été affinée avec I’ajout de la partie arriere du détecteur. Les
données ont été soit mesurées directement sur le cryostat, soit extrapolées a partir des données
mesurées aprés ouverture du cryostat d’un spectrometre Ge hors service. Ainsi par exemple,
une fine feuille d’indium servant de contact électrique a été rajoutée sur le c6té du cristal. Les
schémas 3D et 2D de cette nouvelle configuration sont présentés en figure 2.9 a coté de la
photo du détecteur utilisé. La configuration comprend maintenant le cryostat, la canne
permettant d’établir le contact thermique avec le cristal, et enfin le cache du préamplificateur.
Ceci permet de prendre en compte, au mieux des données disponibles, les diffusions qui

interviennent dans la partie arricre du détecteur et pouvant déposer de 1’énergie dans le cristal.

Cristal de

Ge Aiguille de
contact
thermique en
cuivre

Caune de cuivre
permettant le
refroldissement

du cristal

Figure 2.9 : coupe du modéle Monte Carlo amélioré, schéma explicatif et photo du détecteur Hannibal.

2.3.2. Validation du modeéle Monte Carlo

Afin de valider le modele Monte Carlo pour le pic d’absorption totale, une
comparaison entre une série de mesures expérimentales et les simulations correspondantes a
¢été effectuée pour deux types de mesure, une mesure axiale et une mesure avec une variation
angulaire.

L’efficacité de détection pour un flux axial (Ny/®) est définie comme le rapport entre
le taux de comptage du pic d’absorption totale de la transition gamma considérée et le flux

parall¢le arrivant sur la face avant du détecteur. Ce rapport peut étre facilement calculé a
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I’aide de mesures de sources ponctuelles placées a des distances supérieures a 1 metre du
capot afin d’obtenir un flux quasiment parall¢le au détecteur. Le flux arrivant sur le détecteur
peut étre alors exprimé comme étant le nombre de photons émis par seconde par la source
divisé par 4nr? de la configuration expérimentale (r étant la distance source — détecteur).

Le rapport No/® étant fonction de I’énergie, il doit donc étre calculé pour toute la gamme

133 152

d’énergie étudiée (100 keV - 1500 keV). Pour cela, les sources “"Ba et ““Eu ont été choisies
car elles présentent une multitude d’émissions (photons d’énergie différente) bien réparties
dans cette gamme d’énergie. La figure 2.10 présente les résultats de la simulation (ligne et

points bleus) et de I’expérience (points mauves) donnant la valeur de No/® en fonction de

I’énergie.
100
—— (NO/Phi) simulé
®  (NO/Phi) expérimental
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Figure 2.10 : variation de Ny/® (expérimental et simulé) en fonction de 1'énergie.

Un bon accord est observé entre les résultats de la simulation et ceux de la mesure. A
40 keV, I’écart entre I’expérience et la simulation est de 1’ordre de 9 %, alors qu’a 1408 keV,
il n’est plus que de 3 %. A basse énergie, le modele est plus sensible aux inexactitudes de la
géométrie. En effet dans ce domaine de basse énergie, les interactions des photons avec la
matiere sont dominées par 1’effet photoélectrique. Le flux de photons faiblement énergétiques
arrivant sur le cristal de germanium est trés sensible a toute variation de I’épaisseur des

absorbants éventuels (épaisseur du capot, isolants thermiques).
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Cette courbe permet de connaitre le taux de comptage du détecteur pour un flux donné de
photons a une énergie donnée. Par exemple, pour une énergie de 1 MeV, No/® vaut 5,4 cm?.
Ceci signifie que pour un flux incident de 1 photon par cm? et par seconde, on a un taux de
comptage de 5,4 éveénements détectés par seconde dans le cristal de germanium, sur le pic

d’absorption totale.

Un autre paramétre permettant de valider le modele est la réponse angulaire du
détecteur. Il traduit la variation de No/® en fonction de I’angle d’incidence du flux de photons
normalisé a ’angle d’incidence normal. Ainsi, pour un angle d’incidence de 90°, il est apparu
évident que 1’épaisseur d’aluminium était sous-estimée par rapport a la réalité. Le tableau 2.2
présente les résultats de la mesure expérimentale pour un angle de 90° et ceux de la
simulation Monte Carlo. Le taux de comptage simulé est trop €levé par rapport au taux de
comptage expérimental. La derniére colonne du tableau indique la valeur de 1’épaisseur
d’aluminium nécessaire pour ramener le taux de comptage Monte Carlo a celui mesuré. Aux
vues des valeurs de la derni¢re colonne, une épaisseur de 0,15 cm d’aluminium a donc été
rajoutée sur les faces latérales du support du cristal de germanium et a permis d’obtenir une
cohérence satisfaisante pour les comparaisons a 90°. Cette approche est purement
pragmatique : elle a été nécessaire d’une part a cause du doute sur la fiabilité des données
constructeur et, d’autre part par I’impossibilité¢ de mesurer ces parametres sans altérer le

détecteur et de connaitre 1’efficacité de la collection des charges lors du passage d’une

particule.
Eneraic Coefficient Résultat Résultat Epaisseur (cm)
g d’atténuation |Expérimental | Monte Carlo | ., P .,
(keV) | . . d’absorbant de Al estimée
linéique de Al (coups/s) (coups/s)
81 0,539 1,286 1,410 £ 0,009 0,17 £0,01
121 0,410 1,371 1,440 = 0,009 0,12 +£0,01
1408 0,139 1,203 1,26 £0,02 0,3+0,14

Tableau 2.2 : résultats de la simulation 4 90° et estimation de 1'épaisseur d'aluminium
manquante dans le modéle.

La figure 2.11 présente la comparaison entre les résultats de 1’expérience et ceux de la
simulation avec le modele corrigé pour une énergie de 121 keV a gauche, et, a droite, pour
une énergie de 1408 keV. L’axe des ordonnées représente la variation relative de la valeur de

No/®, I’axe des abscisses représente la variation de I’angle de mesure.
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Figure 2.11 : variation de la réponse angulaire pour deux énergies.

Une bonne cohérence est observée pour les deux énergies entre la simulation et la mesure
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2.4. La modélisation du flux incident

24.1.  Les radionucléides naturels et artificiels

Avant d’effectuer la simulation du flux incident sur le détecteur, les principaux

émetteurs gamma présents dans le sol ont été répertoriés.

Radionucléide Activité moyenne (Bq.kg™” sec)
Famille de 2**U 40
Famille de 2**Th 40
Famille de **°U 2
YK 500

Tableau 2.3 : radionucléides présents dans le sol francais avec 'activité moyenne correspondante.

Le tableau 2.3 montre le niveau moyen de la radioactivité sur le territoire frangais
[36] pour la radioactivité naturelle. Il regroupe les chaines **U, **°U et ***Th dont les schémas
de désintégration sont reportés sur la figure 2.12 ainsi que **K. Ces noyaux ont des périodes

de décroissance extrémement longue (~10°ans), comparables a 1’age de la Terre.
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Figure 2.12 : schéma de désintégration des trois familles radioactives naturelles (I’échelle de couleur plus
ou moins foncée traduit une plus ou moins longue période radioactive) [6].
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Figure 2.13 : carte des dépéts de "*’Cs sur la France en mai 1986 [7].

En France, a I’heure actuelle, le seul radioélément artificiel mesurable quasi-
systématiquement par spectrométric gamma in-situ est 'Cs. Il provient des essais
atmosphériques et de 1’accident de Tchernobyl dont le dépdt a été trés hétérogene sur la

France. La figure 2.13 présente la carte des dépdts en France en mai 1986 [37].

Tous ces radionucléides (238U, 232Th, 235U, K et 137Cs) sont a prendre en compte dans la

simulation.

2.4.2.  La conception d’un modele simplifié

La seconde étape de la modélisation in-situ est la simulation du flux incident sur le
détecteur. Au début de ce travail, le modele utilisé reprenait exactement la configuration
expérimentale d’une mesure in-situ : un «univers » cylindrique dans lequel étaient placées
une source de rayon considéré infini (environ 50 metres) et de profondeur z égale a 1 m et une
sphere détectrice située a 1 m au-dessus d’un sol. D’apres la description du modele (figure
2.14), I’équation du flux de photons non diffusés @ sortant du sol et arrivant jusqu’au

détecteur s’exprime de la facon suivante :
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—H T

max 27 e_'u”ra .e :
©= - '[ZZO J::() L=0AV(Z)47Z-.(VQ + },S)Z -dz-R-dR d¢ Equation 2.1

ou p est la densité du sol, A,(z) est I’activité de la source en Bq.g”'. Le numérateur exprime
I’atténuation des photons par la traversée des €paisseurs r, et ry correspondant respectivement
aux épaisseurs d’air et de sol et le dénominateur exprime ’angle solide de la configuration.
R est le rayon défini comme étant la distance entre la position de départ de la particule et la
normale par rapport au sol passant par le centre de la sphere détectrice. Le volume source

¢lémentaire dV est défini comme étant égal a R-dR-d@-dz (¢ étant ’angle azimutal).

détecteur
-

Figure 2.14 : modéle initial de simulation reprenant la configuration expérimentale in-situ.

L’utilisation de ce modéle engendre des temps de calcul trés importants dus a la
faible probabilité qu'un photon sorte du sol et atteigne le détecteur. Le temps de calcul pour la
simulation du flux d’une énergie était de 1’ordre de la semaine, soit environ 3 ans pour
effectuer une simulation compléte du flux d’un spectre in-situ. La seule méthode pour
diminuer le temps de calcul est de diminuer les dimensions des volumes et par conséquent de
diminuer la représentativité du modele de simulation. Le choix s’est donc porté sur le
développement et I'utilisation d’une autre modélisation Monte Carlo qui alliera une bonne

représentativité du probléme et une bonne incertitude statistique.
En utilisant les symétries cylindriques du premier modele, un second modele a été développé

en se basant sur un élément de la littérature [38]. Le modele considére maintenant un

détecteur plan infini (1500 m de rayon) placé a un métre au-dessus du sol d’épaisseur 1,5 m
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(figure 2.15). Il apporte une probabilité d’interaction des photons avec la surface de détection
trés importante, permet d’obtenir une meilleure représentativité du probléme in-sifu et enfin
permet un gain de temps considérable. Maintenant, les simulations pour une énergie se font en
3 minutes avec des résultats statistiquement plus intéressants. La simulation compléte du flux

d’un spectre in-situ ne prend maintenant que 3 semaines environ.

153 détecteur infini

h=100 cm

Figure 2.15 : configuration optimisée du probléme in-situ.

Les dimensions des volumes ont été déterminées a partir de la valeur des coefficients
d’atténuation linéiques dans D’air et dans le sol pour les photons les plus énergétiques.
L’estimation de 7 fois ce coefficient permet d’obtenir une atténuation du flux d’un facteur 128
(annexe 2).

Dans ce modele optimisé, I’intérét est porté non plus sur le flux mais sur le nombre de
particules par unité de temps atteignant la surface de détection. L’équation suivante exprime

ce nombre de particules non diffusées N :

e_luara . e_lusrs

max 27 .
N= f:o Lo .[g:oAZ(Z)Am,(r ) -8in@-dz- R -dR - d@ tquation 2.2

ol Ai(z) représente I’activité linéaire de la source exprimée en Bq.cm™. Toutes les autres
variables ont la méme signification que celles de 1’équation 2.1. La variable sin a été
introduite pour que la surface de détection soit perpendiculaire aux photons incidents et

constante quelle que soit sa distance R de la source.
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La comparaison des équations des deux modeles montre qu’elles sont semblables du
point de vue de leurs variables méme si elles définissent deux problématiques différentes.
Pour obtenir un flux a partir du nombre de photons atteignant la surface de détection,
I’équation suivante est appliquée :

(R N
p.A,(z) A(z).sin8

Equation 2.3

Ce travail a été accepté pour publication dans la revue Radiation Protection Dosimetry. Le
« preprint » donné en annexe 3 présente dans le détail les différentes étapes du développement

et de la validation de ce modéle.
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2.5. La base de données

2.5.1.  Le principe

Le temps de simulation a été un facteur limitatif dans cette étude méme avec

I’utilisation du modele simplifié permettant une convergence du calcul Monte Carlo plus
rapide avec un gain de temps d’environ 50. En effet, le changement du paramétre de la
distribution dans le sol a pour conséquence de devoir relancer les calculs. Afin d’éviter
d’effectuer une simulation pour chaque configuration de mesure et de sources, une base de
données de flux incidents a été construite.
Elle est basée sur la simulation d'une distribution homogeéne dans le sol pour tous les
radionucléides. Cette simulation globale permet de prendre en compte toutes les particules
incidentes sur le détecteur et permet de les sélectionner en fonction de différents parametres.
En effet, la base de données est constituée de l’enregistrement des différentes variables
définissant le flux arrivant sur le détecteur : il y a, pour chaque particule prise une a une,
I’énergie de départ et d’arrivée, I’impulsion et la position de départ et d’arrivée ainsi que le
type de particule.

La figure 2.16 présente le principe d’enregistrement des parameétres du flux incident
au cours de la simulation. Cette méthode permet d’associer et de conserver la correspondance

des paramétres avec la particule simulée.

2.5.2.  Le principe d’utilisation de la base de données

La mise en situation de la simulation par rapport aux parametres de mesure est faite a
partir d’une requéte appropriée de la base de données. En effet, a la suite d’'une mesure
expérimentale in-situ, 1’utilisation de la base de données comme un générateur de flux
s’effectue en sélectionnant les particules voulues en fonction de la configuration
expérimentale, par exemple, par en fonction de leur rayon d’origine, de leur profondeur

d’origine, ... .
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Figure 2.16 : principe de construction de la base de données.

Ensuite, les particules du spectre de flux incident résultant sont introduites dans un code de
convolution qui relie le flux incident sur le détecteur avec les réponses du détecteur. Ce code
permet d’obtenir un spectre in-situ simulé comparable a un spectre in-situ mesuré. La figure
2.17 présente la deuxiéme étape de la base de données permettant la sélection des particules

pertinentes faite a partir d'une configuration expérimentale.
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Premiere étape : création de la base de données

Base de Données :

stockage de toutes les
informations pertinentes :

« toutes les énergies ™| - énergie incidente sur le détecteur

« impulsion d’arrivée

Simulation Monte Carlo globale :

 toutes les distributions de

source « position de départ et d’arrivée

« type de particule

- énergie initiale

« et autres paramétres

Deuxieme étape : sélection des données pertinentes

| Base de données '\ Spectre
/ de flux ~* Code Monte Carlo

de convolution

Requéte expérimentale : 4

S.pec_tre
 type de distributions / in-situ

» géométries des sources

M

Figure 2.17 : principe de sélection des photons dans la base de données

2.5.3.  Quelques exemples d’utilisation

La base de données telle qu’elle est construite permet de pouvoir 'utiliser de
différentes facons. Dans ce paragraphe, deux exemples d’utilisation seront fournis.
Le premier est 1’utilisation de la base de données pour comprendre les phénomenes physiques
mis en jeu lors d’une mesure in-situ. En effet, la possibilité d’enregistrer n’importe quelle
variable des particules dans la base de données permet de pouvoir accéder a I’historique de
chaque éveénement incident sur le détecteur. En fait, connaitre 1’historique de chaque particule
incidente, c’est connaitre par exemple, le type d’interactions subies, a quel endroit elles ont

¢été subies, 1’énergie qui a été perdue, ... . Un exemple de cette utilisation et de ces résultats
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seront présentés dans le chapitre 3.1 pour comprendre la physique mise en jeu dans la mesure
in-situ.

Une deuxieme utilisation possible est de connaitre la contribution des différentes
sources de radioactivité présentes sur le spectre in-situ total. La figure 2.18 schématise une
configuration de mesure avec le champ de vision’ du détecteur et deux zones de
contamination de ®*Co et de '*’Cs. Le but de cette utilisation est de déduire le spectre de la
zone carré et ronde et de le comparer avec le spectre in-situ total. Pour déterminer le spectre
de chaque aire, une sélection des particules incidentes du radionucléide présent dans 1’aire
considérée est effectuée en fonction de la position de départ. Le spectre de flux incident est
ainsi obtenu, normalisé a I’activité du radionucléide et enfin comparé avec le spectre de flux

incident total.

50 Bq.kg' en 137Cs
500 Bq.kg/en ¢Co

détecteur

champ de vision

Figure 2.18 : exemple de sélection de surface dans la base de sonnées.

Une utilisation similaire sera présentée dans le chapitre 4.4 pour comprendre la physique

d’une mesure effectuée lors de I’intercomparaison ISIGAMMA 2005.

Surface du sol correspondant a 90 % des photons enregistrés.
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2.5.4.  La simulation d’une distribution exponentielle de [’activité dans

le sol

La distribution homogene de la base de données peut étre utilisée a la construction

d’une distribution exponentielle d’équation 2.4 :

A(Z)IAO '€Xp(%) Equation 2.4

oll Ag est 1’activité par unité de masse a la surface du sol (en Bq.g") et B est le paramétre de
masse de relaxation (en g.cm™) définissant la forme de I’exponentielle. Le paramétre [5] &,

r s 2\ . r
étant la masse par unité de surface (g.cm™) a une profondeur z (cm) est exprimée comme :

{2)= f o)z Equation 2.5

ou p est la densité du sol (en g.crn'3 ).

La figure 2.19 présente 1’activité en fonction de la profondeur pour une distribution homogene
ainsi que pour différentes distributions exponentielles dans le cas ou la densité est
indépendante de la profondeur et égale 4 1,6 g.cm™. La distribution homogéne a permis de
calculer la réponse impulsionnelle du systéme. A partir de cette réponse impulsionnelle, pour
calculer une réponse a une distribution exponentielle, le systétme est découpé en tranches de

profondeur appropriée a laquelle la valeur de I’exponentielle de chaque tranche est appliquée.

57



Activité
0,0 0,2 0,4 0,6 0,8 1,0
0,4A_A_A_A_A_A_A_L | | |
£ Y AR AR R
(8}
c | o
o V\---——— /L ____] 4
15 ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, ___
o -40
< |\ ] ]
[ o
8 ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, ——_—_4
E ,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, ——_—_-4
s V-] o
Y S A B=0,2 N .
77777777777777777777 —pB=0,;5 . ——
-60 —B=
Y Y —B=5 .
,,,,,,,,,,,,,,,,,,,, —pB=10
————————————————————— B =50 R B
R B=100 .
77777777777777777777 —homogéne | |
74 T A — _

Figure 2.19 : activité unitaire en fonction de la profondeur pour une distribution homogéne et pour
différentes distributions exponentielles.

L’ensemble est ensuite normalisé par le rapport de I’intégrale de la distribution homogene par
celle de la distribution exponentielle. D’un point de vue pratique (figure 2.20), les tranches
sont sélectionnées dans la base de données pour obtenir un spectre. Ensuite en appliquant les
différents facteurs (tableau 2.4), le spectre d’une distribution exponentielle est obtenu

(figure 2.21).
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Sélection des tranches dans la base de données

A 4
Application du facteur de poids
au spectre de la tranche >

y

Somme du spectre
au spectre somme

Sayoue.I} SI9] $9)N0) IP JWUoS

A 4

Idistribution hom ogene

Spectre somme *
Ia’istribution exp onentielle

Figure 2.20 : principe de construction d’un spectre d’une distribution exponentielle.

B (en g/cm?) Facteur de correction
0,2 1250
0,3 833
0,5 500

1 250
2 125
3 83,33
5 50
10 25
20 12,5
50 5
100 2,5

Tableau 2.4 : facteurs de correction a appliquer au spectre issu de la base de données.
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Figure 2.21 : comparaison du spectre du flux incident issu de la base de données et celui issu de la
simulation directe pour une distribution exponentielle de parameétre =3 g.cm” pour le *’Cs.

La validité de cette approche est illustrée sur la figure 2.21 ou sont comparés le spectre obtenu
par cette méthode (en rose) et celui obtenu par un calcul Monte Carlo direct de la distribution
exponentielle dans le sol (en bleu). Il y a une parfaite superposition des deux spectres de flux

incident.
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2.6. La convolution des modeles

Dans cette dernicre étape, le flux incident va étre convolué avec la fonction de
réponse du détecteur par I’intermédiaire d’un nouveau code de simulation Monte Carlo. Pour
cela, les particules issues de sélections faites dans la base de données des flux (chapitre 2.4)
vont étre utilisées comme données d’entrée du code comprenant le modele géométrique du

détecteur (chapitre 2.3). Un nouveau calcul Monte Carlo est ainsi réalisé.

2.6.1.  Le principe de convolution

Une difficulté subsiste sur la méthode a appliquer un flux calculé en un point
infinitésimal sur le modeéle géométrique du détecteur. Cette difficulté a été levée en

transférant le flux en un point infinitésimal sur une sphére englobant entiérement le détecteur.

~
™

air

sol

Source infinie

Figure 2.22 : principe du passage d’un flux en un point a un flux sur une sphére.

La figure 2.22 montre, schématiquement, sur la gauche, le flux incident en un point
avec des épaisseurs de fleches grandissant avec le nombre de photons incidents, et sur la

droite la répartition de ce flux sur la sphére avec les mémes épaisseurs de fleche.
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2.6.2. Les détails du code

Pour effectuer ce transfert, chaque particule incidente est redistribuée sur la sphére en
fonction de son angle d’impulsion d’arrivée sur le point. La position sur la sphere est fixée en
déterminant les points d’interaction de la spheére avec la droite passant par le centre de la
sphere et ayant comme vecteur directeur, I’impulsion de la particule incidente.

Sur les deux points déterminés, celui choisi comme position sur la sphéere et celui se situant en
amont du point central de la sphére par rapport au sens du vecteur directeur. Ce point sert de
centre a la construction d’un disque tangent a la sphére utilisé comme surface de départ pour

la particule (figure 2.23).

Figure 2.23 : tirage d’une position aléatoire sur le disque.

Ensuite, une position est générée aléatoirement sur ce disque, servant de départ pour
la simulation de convolution. Ce tirage aléatoire fait appel a une hypothése stipulant que le
flux incident sur le point central du disque est le méme sur 1’ensemble de la surface ; c'est-a-
dire, I’hypothése que le flux est constant quelle que soit la hauteur de la position de départ du
flux.

Cette hypothese se vérifie avec les graphes de la figure 2.24 montrant la variation du flux

incident sur le détecteur en fonction de la hauteur de détection pour différentes énergies.
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Figure 2.24 : variation du flux incident en fonction de la hauteur de détection pour différentes énergies.
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La variation du flux est de I’ordre de 4 % entre une hauteur de détection a 100 cm et une a
170 cm (hauteur maximale de la sphére) pour une énergie de 100 keV. Cette variation est de
I’ordre de 3 % pour une énergie initiale de 500 keV et d’environ 2 % pour une énergie initiale
de 1000 keV.

Les variations de flux sont plus importantes lorsque la hauteur de détection est élevée. La
proportion du nombre de photons incident sur le haut de la sphere (170 cm sur le graphe) est
beaucoup plus faible que ceux incident sur le bas de la spheére, soit sur la face avant du
détecteur (100 cm). Ceci fait que les variations déja peu élevées du flux incident sont
amoindries par le fait que peu de photons proviennent de cette hauteur. Enfin pour conclure,
les photons incidents par le haut du détecteur ont une trés faible probabilité d’atteindre le
cristal de germanium a cause de la présence du cryostat et des autres composants du détecteur.
Ces variations de flux en fonction de la hauteur de départ sont donc considérées négligeables

dans la suite de la modélisation.

Une fois la position aléatoire déterminée, le code de simulation prend ses coordonnées
(X,Y, Z) comme données d’entrée du code. Un changement de base a €té nécessaire car le
repere du disque sur lequel est tirée cette position n’est pas celui utilisé par le code de
simulation. La sphére a donc été choisie car le changement de base nécessaire est plus
facilement géré avec un repere sphérique constant qu’avec un repere changeant suivant la
surface atteinte du détecteur.
Le principe d’un changement de base est d’appliquer aux coordonnées (X, Y, Z), I’'inverse
d'une matrice de passage A (équation 2.6) permettant d’exprimer ces coordonnées (X, Y, Z)

dans le repere utilisé par le code de simulation. Ces nouvelles coordonnées seront appelées

(X, Y, 2).

det Equation 2.8

Les coordonnées (X, y, z) s’exprime en fonction des coordonnées (X, Y, Z) de la maniére

décrite dans 1’équation 2.7.
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x=(a,X +a,,Y +a,Z)/det
y=(a, X +a,Y+a,Z)/det
z=(a, X +a,,Y +a,;Z)/det

Equation 2.9

Dans le cas du code de simulation, I’inverse de la matrice de passage s’exprime comme
indiqué dans 1’équation 2.8 avec P, Py, P, définissant les composantes de 1’impulsion

d’arrivée de la particule incidente sur le point infinitésimal.

(1-P")/PP, o P
Ja-P*)/P’P’
A—1= 1 . y/PZ Pz P
(1=PIWA-P) [ JO=P)Y/RIES Ja=p7) | aaton 2
1 P _p
Ja-rH/p’R? Ja-p?)

En appliquant 1’équation 2.7 avec les éléments de matrice indiqués dans 1I’équation 2.8, les
coordonnées du point aléatoire sur le disque sont exprimées dans le repere utilisé par le code
de simulation. Le code de simulation utilise ces coordonnées et également des particularités

énergétiques de la particule comme données d’entrée.

2.6.3.  Résumé du principe de fonctionnement du code

La figure 2.25 présente les différentes étapes du principe de convolution. Apres le
changement de référentiel, le code simule le parcours de chaque particule et enregistre

I’énergie déposée dans la partie active du cristal de germanium.
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» Critéres de mesure in-situ

A 4
Sélection dans la base de données suivant
I’énergie, I’impulsion, la position de départ
dans le sol et le type de la particule

v
Report sur la sphere
Création du disque

Tirage aléatoire sur le disque

A\ 4

Séquence Monte Carlo classique

Figure 2.25 : principe de convolution du flux avec le détecteur.

L’espace compris entre la sphere et le détecteur est rempli de vide afin de ne pas
modifier le flux incident.

Cette derni¢re étape de simulation permet d'obtenir un spectre in-situ simulé
comparable a un spectre in-situ mesuré. Une comparaison de spectres sera présentée dans le
chapitre 3.4 aprés avoir entrepris dans un premier temps d’améliorer la compréhension de la
physique mise en jeu lors d'une mesure in-situ et d’identifier les différentes composantes du

rayonnement incident.
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3.Exploitation : Compréhension du spectre in-situ

Dans ce chapitre, la modélisation décrite dans Hapitre 2 est utilisée pour
comprendre la formation du flux incident. Plusiepgsametres sont étudiés afin :
« d'améliorer la compréhension du spectre du fluxidewt en fonction de
I'origine spatiale des photons,
» d'améliorer la compréhension de la forme du spedtreflux incident en
fonction de I'histoire des photons (diffusions déas, le sol...),
» destimer l'influence des caractéristiques du sot & spectre du flux
incident,
* et enfin, de connaitre I'effet de la distribution ®nction de la profondeur
dans le sol des radionucléides.
Dans une deuxieme partie, les différentes compesatitin spectrén-situ sont calculées et

comparées a une mesiumesitu reelle.
3.1. L'origine et le parcours des photons

La représentation de la figure 1.3, présentée Bankapitre 1, donne les ordres de
grandeur de la spectrométrie gammmasitu classique ou on ne s’intéresse qu'au pic
d’absorption totale. Le modele pour le calcul duxfincident développé au chapitre 2.4 est
utilisé dans ce chapitre pour comprendre plus femntes grandeurs de la spectroméiie
situ.

Toutes les simulations du flux de ce sous-chapitrteété réalisées pour une source
de 1 Bqg.kg de distribution uniforme émettant un photon de £&&V avec un rapport
d’embranchement de 100 %. Cette énergie a étéiehuzis elle est la plus élevée rencontrée
en spectrométrie gamnia-situ et permet de définir les dimensions optimales d#érents
milieux du modeéle de simulation. Dans les graphsgsivants, sont appelés photons directs
les photons n'ayant pas eu d’interaction durant teansport et a contrario, photons diffusés

ceux ayant suka minimaune interaction.
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3.1.1. Rayon et profondeur d’origine

La figure 3.1 présente la distribution du rayonrgjime des photons incidents directs
et diffusés. La majorité des photons directs (eis fpnce) proviennent de la premiere
guinzaine de meétres. La probabilité qu’ils vienngetplus loin existe mais elle est fortement
réduite. Par exemple, par rapport a la premiérazgime de métres, la probabilité que le flux
provienne d’une distance comprise entre 30 m ei4ést réduite d’environ trois ordres de
grandeur. Pour le flux incident de photons diffusiéiaut aller a ~ 700 m pour observer cette
méme diminution. A noter que le diametre de la riisdtton a été fixé a 1500 m, ce qui
correspond a une diminution du flux de photonsudék d’environ sept ordres de grandeur.

Le flux provenant d’'un diamétre supérieur a 1508snnégligé.

Photaons diffusés et directs

-2
10 g

aevts / 15 m

il

1
1200 1400

PR T T T [T TR S T T S N T T S Y
0 200 400 600 800 1000

Figure 3.1 : distribution du rayon d'origine des plotons incidents diffusés et directs pour une actité de
1 Bqg.kg™ en photon de 2614 keV avec 100 % de rapport d’emanchement.

La figure 3.2 montre la profondeur d’origine deofams incidents. Dans le modele
utilisé, I'épaisseur de terre considérée est dectb0Cette épaisseur a été jugée suffisante
pour les objectifs de ce travail. En effet, entreslirface et la profondeur 150 cm le flux des
photons incidents est diminué de presque cing smdieegrandeur.
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Figure 3.2: distribution de la profondeur d'origine des photons incidents diffusés et directs pour une
activité de 1 Bq.kg" en photon de 2614 keV avec 100 % de rapport d’emanchement.

Les figures 3.3 et 3.4 présentent la profondeurigitte des photons incidents en
fonction de leur rayon pour une simulation de carge millions de photons initiaux. La
figure 3.3 montre a gauche la profondeur d’origies photons directs pour un rayon compris
entre 0 m et 10 m, et a droite la profondeur diaggoour un rayon allant de 0 m et 100 m. La
figure 3.4 présente les mémes résultats pour leph incidents diffuseés.
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Figure 3.3 : profondeur d’origine des photons inciénts directs pour une simulation de 50 millions de
photons initiaux de 2614 keV avec une distributiolmomogene.
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Figure 3.4 : profondeur d’origine des photons inciénts diffusés pour une simulation de 50 millions de
photons initiaux de 2614 keV avec une distributiolmomogene.

La forme de disque d'une épaisseur de quelquesndzale centimétres de I'échantillon

analysé par la spectrométrie gamingsitu se retrouve sur ce graphe, il s'agit bien d'un

échantillon de plusieurs tonnes.

Les figures 3.5 et 3.6 montrent les composantessmkctre du flux incident pour une

simulation de photons de 2614 keV d'activité deqlkg* avec une distribution homogéne

dans le sol.
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Figure 3.5 : spectres du flux incident total et poudifférents rayons d’origine de photons de 2614 Ré.
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La composante totale du spectre du flux incidemieie pour différents rayons d’origine des
photons compris entre 0 m et 100 m par pas de $0mhreprésentées sur la figure 3.5. La
méme représentation est fournie par la figure 3aisrpour des rayons d’origine compris

entre 0 m et 1000 m par pas de 100 m.
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Figure 3.6 : spectres du flux incident total et poudifférents rayons d’origine de photons de 2614 ké.

Dans les deux représentations, la partie comprige 600 keV et 2614 keV du spectre total
du flux incident est principalement formée de lanposante du spectre du flux incident due
au premier pas d’intégration du rayon. Pour laipaiti spectre du flux incident comprise
entre 0 keV et 500 keV, la contribution des aupas d’intégration devient plus importante
mais reste en retrait comparée a la contributionpdemier d’intégration du rayon. Pour
résumer ces deux graphes, la composante due apxestiers metres de rayon contribue a la

guasi-totalité du spectre total du flux incident.

3.1.2. Hauteur

De la méme maniére que pour I'étude du rayon efaderofondeur de terre, une
étude a été faite pour connaitre I'influence dehdaiteur d’air du modele. La figure 3.7

présente I'énergie des photons incidents diffusgdes détecteur en fonction de la hauteur
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maximale atteinte pendant I'histoire de la pargcauilitiale. Seuls sont présentés sur ce graphe

les photons ayant dépasseé la hauteur du détecteur.
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500 [T i distribution homogéne
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Figure 3.7 : distribution de la hauteur maximale ateinte par les photons incidents sur le détecteurqur
des photons incidents diffusés pour une distributio uniforme de 2614 keV.

A noter la perte d’énergie considérable, le phatoial ayant une énergie de 2614 keV. A
noter également la présence de photons de 511 ke\ada création de paires. A la vue du

graphe, la hauteur de 500 metres choisie pourisépar d’air du modéle est acceptable.
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Figure 3.8 : composante du spectre total du flux Tident et celle des spectres due aux différentes
localisations d'interaction.
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La figure 3.8 présente les composantes du spedctrdlug incident en fonction de la
localisation des interactions mise en jeu daneraétion d’un spectre :

* interaction dans le sol,

* interaction dans I'air compris entre le sol et daitjg supérieure du cristal,

* etinteraction dans I'air située au-dessus duatrt germanium.
Grace a cette figure, I'explication de la contribntdes interactions a la forme du spectre
peut étre donnée : la partie située a basse éndrgieV — 500 keV, s’explique par les
interactions produites dans le sol et dans l'airésau-dessus du détecteur, tandis que la partie
située entre 500 keV et 2613 keV s’explique, deotiagnajoritaire, par les interactions
produites dans le sol. De plus, il faut noter quadmbre limité d’interactions produites dans
I'air situé entre le sol et le cristal de germaniapporte une faible contribution a la formation

d’un spectre du flux incident.
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3.2. Les parametres de la mesure

Les déformations de la forme du spectre de fluidamt en fonction des paramétres
du sol sont étudiées dans ce chapitre.
Un sol de référence a été choisi (sol 3, ICRU5B)a une densité de 1,6 g.&mune

composition présentée tableau 3.1 avec une hunudiié %.

Elément H C O Al Si Fe

Sol 3 11 1,2 55,8 7,2 31,6 3,1

Tableau 3.1 : composition massique du sol 3 défingans I''CRU 53 utilisé comme sol de référence.

L’étude porte sur I'observation des changementdadéorme du spectre avec la
variation de ces trois paramétres. Les calculs M@darlo ont été faits pour une activité ayant
une distribution homogéne de 1 Bqkgt un rapport d’embranchement de 100 % pour des
photons initiaux de 1 MeV. Cette énergie a été sthopour obtenir des déformations

qualitatives d’une énergie moyenne du spectre.

3.2.1. Ladensité du sol

La figure 3.9 présente trois spectres de flux iecidde photons ayant été calculés
pour trois densités de sol : 1,2 gi&nl.6 g.crit et 2 g.crit. Il y a une superposition parfaite
des trois spectres. Ce résultat a été d’abord esnapt, mais s’explique parfaitement par la
notion de quantité de matiére traversée. En effecompactant a une densité de 2 g.em
sol ayant une activité de 1 Bg-kgt une densité de 1 g.@mson activité serait toujours la
méme de 1 Bg.kY Les photons rencontreraient toujours la mémetiféade matiére sur leur
parcours et le spectre résultant serait identigaeseule nuance qui peut étre appliquée a ce
raisonnement est que le modéle Monte Carlo a uassgur finie et donc pour des densités
treés faibles, les dimensions finies du modele peune pas étre suffisantes pour prendre en
compte tous les photons (cf. chapitre 3.1.1). Cépety pour des variations raisonnables

(entre 1g.cri et 2 g.cri?) les dimensions du modéle sont acceptables.
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Figure 3.9 : superposition des spectres du flux imbent pour trois densités différentes de sol.

3.2.2. La composition du sol

La deuxieme partie de I'étude porte sur la varratie la forme du spectre du flux
incident en fonction de différentes compositionssoll Les cing compositions étudiées ont
eté prises dans I'lCRU 53 : leurs compositions slmmnées dans le tableau 3.2. Trois d’entre
elles définissent des sols composés principalendent~e, O, Si et Al avec différents
pourcentages (sol 1, 2 et 3) ; ils seront désignésme étant des « sols standards ». Les deux
autres définissent un sol de tourbiére (sol 4 CHO, N, S) et un sol minéral (sol 5: O, Mg,

Al, Si, K, Ca, Ti, Mn, Fe).

Sol
Elément 1 3 4 5
H 2,2 2,2 1,1 10,0
C 1,2 11,4
] 57,5 58,2 55,8 78,0 45,2
N 0,4
Mg 2,5
Al 8,5 10,6 7,2 8,3
Si 26,2 26,2 31,6 --- 25,0
S 0.2
K --- 1,8
Ca 41
Ti 07
Mn --- --- 0,2
Fe 5,6 2,8 3,1 12,2

Tableau 3.2 : Composition des sols définis dasnCRU 53 en pourcentage massique.
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La figure 3.10 montre la superposition, apres ntisaton a la hauteur du pic d’absorption
totale, des cinq spectres du flux incident. La redisation sert ici juste a recaler le spectre
plus élevé du sol minéral, les autres étant égeital Cette comparaison permet de voir
l'influence de la composition du sol sur la formesdpectres de flux incident. Une variation
apparait au niveau de la bosse a faible énergre entsol minéral et la tourbe. Par contre,

pour les sols standards les variations du spegairerggligeables.
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—sol 2 'standard'’
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1E-03 | sol 4 'tourbe’
—sol 5 'minéral’
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Figure 3.10 : superposition de spectres de flux d*&rgie de 1000 keV pour différentes compositions de
sol.

Donc, dans le cas de mesunessitu pratiquées sur des terrains dont le sol n’est ni
tourbeux ni minéral, la variation de la forme duedpe peut étre considérée comme
négligeable. Pour les sols tourbeux ou trés minérda déformation spectrale peut
éventuellement étre négligée car se trouvant dagse énergie, aux alentours de 50 keV.

3.2.3. L’humidité du sol

La derniére partie s’est portée sur la déformatiorspectre du flux incident avec la
variation de I'humidité du sol. La figure 3.11 peége la simulation effectuée avec la
composition de sol 3 pour des humidités de 0 %, ,20086, 60% et 80%. Un décalage
complet du spectre est visible. En effet I'hnumidd&n sol correspond a l'ajout d’'un
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atténuateur dans le sol et également & une augioente la densité : pour 1 Bqkgimulé
dans un sol sec, I'ajout de 20 % d’humidité dilaetivité & 0,8 Bg.kd.

1,E-02 —0%
—20%
1,E-03 40%
60%
— 80%
1,604 -

1,E-05

\

Wl

Flux par seconde par canal par keV

1,E-06

1,E-07

0 200 400 600 800 1000
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Figure 3.11 : spectres du flux incident pour une érgie de 1000 keV et pour différents taux d’humidié.

Les cing spectres sont présentés sur la gammerdiéne - 300 keV apres
normalisation a méme hauteur des pics d’absorpttaie sur la figure 3.12. Elle permet
de voir que la déformation a basse énergie, inquatele changement de composition du
sol, est négligeable.

L’humidité du terrain de mesure doit étre prisecempte pour la comparaison
d’un spectre simulé avec un spectre mesuré. Unlsirmpalage du spectre simulé peut étre
effectué en appliquant un facteur de correctionfd@geur correspond en fait au rapport

d’humidité du sol de simulation avec celle du smhaesure.

78



10000
©
< V
8 /jpo oy
g 1000 (v p
>
[4]
X
—
T
o
[%2]
o
>
8 100 |
()
o
QL
o]
IS
o
: r
10 L : : : : :
0 50 100 150 200 250 300
Energie (keV)

Figure 3.12 : superposition et zoom des spectres flex incident pour une énergie de 1000 keV et pour
différentes humidités de sol.

En pratique, la correction d’humidité peut s’effemt par deux méthodes. La
premiére est de faire un prélévement de sol et @éstmer I'humidité. Cette méthode
introduit une incertitude car cette déterminatiense fait que sur les premiers centimetres de
sol et non sur toute la profondeur. La deuxiemalegtister le spectre de simulation dans une
zone sans aucun pic d’absorption totale perturbapeésentant un lien avec le sol et avec une
bonne statistique. La zone choisie est celle déektente du plateau Compton“@¢ situé
entre 1290 keV et 1370 keV. En effet, cette zonagcjpalement due aux diffusions a faibles
angles subies par les photons dans le sol, casgctarquantité de matiere rencontrée dans le
sol. Cette deuxieme méthode sera appliquée paedalage des spectres en fonction de
'humidité.

3.2.4. Ladistribution exponentielle de I'activité des raducléides

artificiels dans le sol

Un dernier paramétre important dans la megw®tu est la forme de la distribution
exponentielle de l'activité des radionucléidesfiaréls et plus particulierement de celle de
137Cs dans le sol. La figure 3.13 présente cing sesictsitu de'*’Cs pour différentes valeurs
du parametr@ définissant différentes distributions exponentil|
Il y a une forte variation de la forme du spectssi bien du point de vue de la hauteur du pic

d’absorption totale que de la forme de la comp@s&umpton.
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Figure 3.13 : spectresn-situ de *'Cs pour différentes distributions exponentielles por un méme nombre
de décroissances.
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Figure 3.14 : spectresn-situ de*’Cs pour différentes distributions exponentielles, armalisés a la hauteur
du pic d’absorption totale.
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Cette déformation est plus facilement visible suiigure 3.14 qui montre la superposition des
cing spectres de flux incident aprés normalisafida hauteur du pic d’absorption totale. La
déformation est difficlement paramétrable et seut® détermination de la distribution
exponentielle du terrain permettra de corriger ecateformation. Dans le cas ou la
détermination n’est pas possible, la distributi@mibgene des radionucléides artificiels sera

prise par défaut.
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3.3. Etude des différentes composantes d’un spectreiin-s

3.3.1. Les parametres de simulation

La figure 3.15 présente les familles de décroissamaturelles. Les radionucléides
entourés sont ceux dont les spectres ont été smetilés radionucléides entourés et foncés en

gris sont ceux contribuant de fagcon importantepecisein-situ.
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Figure 3.15 : familles radioactives et leur descerghce.
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En complément de cette figure et a titre d’inforiomat les tableaux de 'annexe 4
présentent dans le détail les décroissances paguehfamille avec l'indication de la période
et des trois énergies ayant les rapports d’embeaneht les plus importants pour chaque type

d’émission [39].

Un point important apparu dans cette étude esédassité de tenir compte de toutes
les particules issues d’'une décroissance radi@adte figure 3.16 présente les résultats de la
simulation Monte Carlo du flux incident d’une dibtrtion homogéne d&€K de 1 Bqg.kgd. Le
spectre rose présente une simulation simplifiéeenant compte que des photons. En tenant
compte de toutes les émissions du radionucléideca électroniquef}’, émission gamma,
électron Auger...), la forme du spectre change aeb@ssrgie (en bleu).

Cette précaution a été prise pour les simulatiomstalis les radionucléides naturels et

artificiels.
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—— photon
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0 200 400 600 . 800 1000 1200 1400
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Figure 3.16 : comparaison du spectre du flux incidet de “K sortant d'un sol d'activité uniforme prenant
en compte ou pas la décroissang®

Tous les résultats de simulation présentés dansuitle du manuscrit tiendront
compte de toutes les décroissances radioactiveadionucléide considéré ou de la famille

radioactive considérée.
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3.3.2. La composante des chaines naturelles

Les simulations ci-aprés ont été faites pour ddoraicléides ayant une distribution
homogeéne dans le sol et les familles naturelleogilibre séculaire.
Les trois figures suivantes (figures 3.17, 3.189B.présentent les spectressitu simulés
(modéle développé au chapitre 2.3, détecteur de typ 30 %) pour les trois familles
radioactives présentes dans le sol, respectivelaéamille de*>®U, celle de’**Th, et celle de
23%U. lIs sont normalisés en nombres d’événementseeonde recus par le spectrométre pour

1 Bg.kg' dans le sol.
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Figure 3.17 : spectran-situ simulé de la famille de*®U.
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Figure 3.18 : spectran-situ simulé de la famille de”**Th.
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Figure 3.19 : spectren-situ simulé de la famille d&’*U.
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3.3.3. La composante des autres radionucléides présents

A ces trois familles s'ajoutent égaleméfit et 1*'Cs. Avec une activité d’environ
500 Bg.kg", “°K contribue de facon importante au spedtrsitu. Son spectrén-situ simulé,
normalisé au nombre d'événements recus par seqndel Bg.kg, est montré sur la figure
3.20.
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Figure 3.20 : spectran-situ simulé de*’K.

137Cs est un radionucléide artificiel présent dansdeé suite & I'accident de la centrale
nucléaire de Tchernobyl et aux essais nucléaime®syghériques. La figure 3.21 montre le
spectrein-situ simulé du radionucléide normalisé aux nombres @iéments par seconde

recus pour 1 Bg.k§avec une distribution homogéne.
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Figure 3.21 : spectren-situ simulé de**'Cs.

3.3.4. Lacomposante des rayonnements cosmiques

La composante cosmique contribue aussi a la forome gpectrein-situ. C’est une
partie du spectre difficile a déterminer par la mnesGrace a l'intercomparaison EURADOS
2002 et plus particulierement & une mesure effectwémilieu d’un lac, I'estimation de cette
composante a été possible.

Figure 3.22 : mesure de la composante cosmique lais l'intercomparaison EURADOS 2002.

En effet, placé sur une plate-forme (figure 3.28hsidérée sans radioactivité, le
détecteur a mesuré principalement le rayonnemesthicpie et une partie de rayonnements

naturels présents dans I'eau et sur les bergessi@mtran-situ mesuré, présenté sur la figure
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3.23 pour une mesure de 1800 secondes, est ldgatésliine étude présentée dans le

chapitre 4.3.

1,E+03

1,E+02

1,E+01

Nombres de coups par 0,34 kreV par canal

1,E+00 1 | ” |
i

1 It\ | uﬂ.\\{ I

0 500 1000 1500 2000 2500 3000
Energie(keV)

Figure 3.23 : spectran-situ mesuré de la composante cosmique.

Les rayonnements cosmiques varient beaucoup aakitutie du point de mesure
(annexe 4). Comme le lac est situé a une altitwdsioqent identique a celle du site d’Orsay,
a environ 100 metres d’altitude, cette mesure cggens’applique facilement a une mesure

faite a Orsay en normalisant son spectre au temgsmptage.

3.3.5. Le bruit de fond intrinséque

Le bruit de fond intrinséque est une composangivelment mineure d’'un spectre
in-situ. Elle a comme origine la radioactivité propre demstériaux du détecteur [40]. Cette
composante a été mesurée lors dEURADOS [27] dafebbratoire situé dans la mine de sel
situé a plus de 900 m de profondeur. A cette paéon, il n'y a plus de rayonnements
cosmiques et un blindage de plomb protege le d&tedu rayonnement naturel (figure 3.24)

particulierement faible dans ce site exceptiondébit de dose ambiant < 1 nSV)h

88



Figure 3.24 : mesure du bruit de fond du détecteudans la mine d'UDO.

Cette configuration de mesure a permis d’obtensdectrein-situ mesuré, montré
sur la figure 3.25, normalisé a une mesure de B&@0ndes, qui est celui du rayonnement

produit par la radioactivité contenue dans les neaig du détecteur.
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Figure 3.25 : spectran-situ mesuré du bruit de fond intrinséque du détecteur tilisé.

Cette composante est déja présente dans le spesite mesuré de la composante cosmique.
Ce bruit de fond intrinseque est difficlement nrasle et sa connaissance permet de bien

maitriser et de bien connaitre toute la radioaétivicidente sur le cristal de germanium.
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3.4. Comparaison simulation et mesure in-situ

3.4.1. Caractéristiques du site dORSAY

Avant de s'intéresser a la comparaison de la mestgitu avec la simulation, il faut
d’abord connaitre le terrain sur lequel la comsanais’effectue. Dans un premier temps, un
prélevement de sol a été effectué pour connaitreosaposition. Mesurés au laboratoire
LMRE [41], les facteurs d’atténuatignexprimés en cmzgsont regroupés sur la figure 3.26

et comparés aux coefficienigpour les cing définitions de sol de I'lCRU 53.
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Figure 3.26 : comparaison des coefficients d'attémtion du sol d'Orsay avec ceux définis dans I'ICR3.

Les coefficients d’atténuation du sol d’Orsay gaesit parmi ceux des trois sols « standard ».
Aucun facteur de correction di a la compositiorsdune sera a prendre en compte pour le
recalage du spectre simulé. De plus, la mesuret @yareffectuée en été avec une humidité de

8,9 %, aucune correction ne sera apportée.

Les activités du site de mesure d’Orsay sont bogrmees car de nombreuses mesures ont été
effectuées dans différentes conditions d’humidit@le météo. Le tableau 3.3 est basé sur
plusieurs mesures du site d'Orsay dont les variatiactivité sont présentées en fonction de

différents paramétres en annexe 6.
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Radionucléideg Activité en Bg.kg" | Ecart-type
1B 22,7 1,8
“Mpp 23,0 2,3
i 29,3 3,7
“%Pp 27,2 3,3
2087 9,91 0,48
“°Ac 25,5 2,6

K 272 22
cs 3,22 0,37

Tableau 3.3 : activité des principaux radionucléide présents dans le sol d'Orsay.

La réponse du détecteur pour chaque élément deseshaaturelles est présentée en annexe 7

pour une mesure de 1800 secondes.

3.4.2. Comparaisons de spectres

La comparaison du spectre issu de la simulation &é@&sents du sol ayant une
distribution uniforme, avec un spectresitu mesuré de 1800 secondes effectué a Orsay, avec
un détecteur 30 % de type N, est présentée sigueef3.27.
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Figure 3.27 : comparaison entre la simulation et uspectrein-situ mesuré a Orsay.
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Il'y a une bonne cohérence des deux spectres avécart de moins de 5 % sur
'ensemble du spectre allant de 200 keV a 2614 kk&fviron 20 % sur la gamme 0 keV -
200 keV. Vu que la zone d'intérét énergétique isee entre 200 keV et 2614 keV, I'écart
observé ne change en rien a l'utilisation de ceé&teode simulation pour les études a venir.
Toutefois, I'écart observé peut venir du fait geetérrain n’était pas le plus adapté a une
comparaison de spectrassitu: en effet comme le montre la figure 3.28, la pnésede la
route, du parking et de batiments situés a proxiihit point de mesure(en rouge sur la figure)
peuvent contribuer a cet écart. En effet, les lenis sont des obstacles aux rayonnements
radioactifs et diminuent donc le flux arrivant jusau détecteur.

Figure 3.28 : photos du site de mesure d'Orsay.

Néanmoins, pour conclure sur la qualité de la simm, les aires des principaux
pics d’absorption totale des deux spectres sonpao@es dans le tableau 3.4. Les incertitudes
données pour chacune des valeurs sont seulementidaestatistique présente dans les pics
étudiés.

Les écarts entre la simulation et la mesorsitu sont de I'ordre de 5 % a 10 % montrant une

|égére surestimation de la simulation.
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Mesurein-situ (A) | Simulation (B) Rapport A/B
radionucléide| Energie (keM) Nb de coups| + | Nb de coupg + en %
“%pp 238,6 2144 46 2270 48 94,45
21pp 351,9 1416 34 1463 48 96,78
2087 583,2 980 31 1008 3p 97,22
21B;j 609,3 1410 38 1505 3p 93,69
1¥7cs 661,7 294 17 316 18 93,04
228p¢c 911,2 680 26 735 2y 92,52
21B;j 1120,3 343 19 373 1p 91,96
40K 1460,8 2368 49 2505 50 94,53
2087 2614,5 695 26 734 2B 94,69

Tableau 3.4 : valeurs du nombre de coups pour le sptre simulé et mesuré pour différentes énergies.

Ces résultats confirment la bonne qualité du progra de simulation et des modéles utilisés

pour les principaux radionucléides présents dasslle

Une deuxiéeme comparaison a été effectuée en premenimesuren-situ faite lors de la
surveillance du LHC du CERN. Le site de mesuregntst un large champ dégagé comme

montré sur la figure 3.29 : un terrain idéal p@umesuren-situ.

o “blb,.ﬁ__ﬁ =

e

Figure 3.29 : photo prise du site de mesure BA4.

La figure 3.30 présente la cohérence entre les dpegtresn-situ de 1800 secondes et le

tableau 3.5 présente la comparaison de la surieserihcipaux pics.
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Figure 3.30 : comparaison entre la simulation et uspectrein-situ mesuré au CERN.

Mesurein-situ (A) | Simulation (B) Rapport A/B
radionucléide| Energie (keM) Nb de coups| + | Nb de coupg + en %
“%pp 238,6 1550 39 1561 40 99,30
“pp 351,9 969 31 1036 32 93,53
2087 583,2 731 27 704 2y 103,8
2Bj 609,3 944 31 1033 3p 91,38
137cs 661,7 434 21 482 y. %4 90,04
2280c 911,2 499 22 523 2B 95,41
2Bj 1120,3 223 15 247 % 90,28
4K 1460,8 2604 51 2804 53 92,87
2087 26145 401 20 443 2L 90,52

Tableau 3.5 : valeurs du nombre de coups pour le sptre simulé et mesuré pour différentes énergies.

Les écarts des nombres d’évenements dans lesgaincpics entre la simulation et la mesure

in-situ sont de l'ordre de 10 %. Ces résultats, et enicpdigr la comparaison des deux

spectres, confirment la qualité de la simulatioeebesoin d’avoir un terrain dégage pour

effectuer une comparaison cohérente sur toutenfargad’énergie.

Enfin, pour conclure sur le besoin d’avoir un tarrdégagé, une derniere comparaison est

effectuée. La figure 3.31 présente le site de neesle Tricastin et la figure 3.32 la

comparaison de la simulation avec la mesustu.
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Figure 3.31 : site de mesure proche de la centrafeicléaire de Tricastin.
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Figure 3.32 : comparaison entre la simulation et uspectrein-situ mesuré a Tricastin.

En effet, la bonne cohérence, de nouveau obsesnée, les deux spectrassitu confirme le
fait que le terrain d'étude a Orsay n’était pasplas adapté, au vu des infrastructures

présentes, & une comparaison simulation — méssieu.
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4. Exploitation : Prévision des effets d’une contamination

Dans ce chapitre, la modélisation décrite dans le chapitre 2 et sa comparaison
cohérente avec une mesure in-situ décrite dans le chapitre 3 sont utilisées pour calculer les
facteurs de débit de dose en nSv.h™' et pour expliquer différentes mesures d’intercomparaison
ou les résultats étaient différents de ceux des organisateurs. Plusieurs mesures in-situ sont
étudiées :

e la mesure effectuée dans le laboratoire souterrain lors de I’intercomparaison
EURADOS en 2002 expliquée avec 1’utilisation de la « stripping method »,
e Ja mesure des rayonnements cosmiques sur la plate-forme au milieu du lac
lors de la méme intercomparaison,
e la mesure effectuée sur les sites d’étalonnage dans la mine d’uranium lors de
I’intercomparaison d’ ISIGAMMA en 2005.
Dans une deuxiéme partie, I'utilisation de la méthode « Peak to Valley » sera utilisée pour
extraire plus d’information du spectre in-situ et ainsi améliorer 1’analyse des spectres gamma

in-situ.

4.1. Les facteurs de dose

Les coefficients de dose servent a déterminer le débit de dose a partir de 1’activité de
chaque radionucléide dont la présence est détectée dans le spectre in-situ. Ces facteurs ont été
publiés dans la littérature [5] pour I’expression du débit de dose absorbée, ou débit de kerma,
dans I’air en nGy.h™' et sont utilisés dans 1’analyse de la spectrométrie gamma in-situ. Toutes
les notions et les définitions de dose sont accessibles dans la littérature.

Cependant ces facteurs ne suffissent plus depuis que la directive européenne
96/29/EURATOM (13 mai 1996) suggére 'utilisation de H*(10)* dans les normes de base
relatives a la protection sanitaire des travailleurs et de la population contre les dangers
résultant des rayonnements ionisants. Les facteurs de conversion permettant de convertir les
grandeurs de la spectrométrie gamma in-situ en cette unité n’existent pas dans la littérature.

A partir des spectres de flux incident, il est aisé¢ de calculer les facteurs nécessaires a la

3 Cest I’équivalent de dose ambiant qui tient compte du type de rayonnement et de ces effets biologiques dans la
sphere ICRU a une profondeur de 10 mm pour un champ expansé et unidirectionnel.
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spectrométric gamma in-situ. L’annexe 3 présente un article accepté dans
Radiation Protection Dosimetry décrivant en détail la méthode utilisée pour calculer ces

facteurs de dose. Dans ce chapitre seront juste rappelés les principaux résultats.

4.1.1.  Facteurs de dose monoénergétiques

Le premier calcul effectué a pour but d’obtenir les facteurs de dose pour différentes
distributions (surfacique, exponentielles avec différentes valeurs du paramétre B définissant la
forme de I’exponentielle et homogene), de sources monoénergétiques dans le sol (tableau
4.1), d’énergie allant de 50 keV a 2500 keV couvrant ainsi la majeure partie de la gamme

d’énergie 0 keV — 3 MeV.

1.10*nSv.h™" par Bq.m™ nSv.h" par Bq.kg"
Energie B=0| =03 | p=1| =5 |p=10| =20 B=50 B = oo (homogene)
(keV)
50 4,85 3,41 2,36 | 0,940 | 0,544 | 0,300 0,127 0,0066
100 6,69 5,49 4,39 2,44 1,62 | 0,987 0,460 0,0249
200 12,8 10,7 8,57 5,19 3,66 2,31 1,14 0,0659
500 29,2 23,6 19,3 11,8 8,56 5,62 2,85 0,170
662 36,4 30,4 24,0 15,0 10,8 7,23 3,67 0,221
750 40,7 33,6 26,4 16,6 12,0 8,04 4,13 0,252
1000 50,5 41,7 33,5 20,8 15,2 10,2 5,34 0,336
1250 59,3 49,3 40,4 24,7 18,3 12,4 6,512 0,414
1460 67,9 55,3 45,6 27,8 20,7 14,1 7,53 0,483
2250 92,5 75,8 62,5 39,6 29,6 20,5 11,1 0,733
2500 101 82,8 67,4 42,6 32,0 22,4 12,3 0,826

Tableau 4.1 : facteurs de dose pour différentes sources monoénergétiques ayant différentes distributions
dans le sol.

Une deuxiéme détermination de facteurs de dose a été effectuée en se focalisant sur
des tranches d’épaisseur de sol. La simulation a été faite pour des sources monoénergétiques
ayant une distribution homogéne dans le sol. En parall¢le, la détermination de la valeur de
®/A (le flux incident divisé par D’activité) a été réalisée. Le tableau 4.2 présente leurs
différentes valeurs pour les premicres tranches de sol d’épaisseurs 5 cm a différentes énergies.
La séparation par tranches de sol se retrouve lors des opérations de démantélement ou
d’anciennes contaminations ont été recouvertes par de la terre non contaminée. Ces différents

facteurs sont également intéressants pour des mesures pour lesquelles la distribution de
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I’activité de la source varie en fonction de la profondeur et par conséquent la reconstitution de

leur apport au débit de dose peut se faire en sommant les contributions des tranches

incriminées.
0-5cm 5-10cm 10-15cm 15-20cm 20-25cm
Energic
(keV)
O/A | H¥(10) | /A | H*(10) | ®/A | H*(10) | /A | H*(10) | ®/A | H*(10)
50 1,38 | 0,0065 | 0,028 | 0,0003
100 2,5510,0190 | 0,267 | 0,0045 | 0,043 | 0,0013 | 0,009 | 0,0004
200 3,17 10,0411 | 0,444 | 0,0144 | 0,111 | 0,0060 | 0,031 | 0,0025 | 0,009 | 0,0011
500 4,11 1 0,0930 | 0,835 | 0,0377 | 0,283 | 0,0192 | 0,105 | 0,0100 | 0,044 | 0,0054
662 444 10,118 1,02 | 0,0485 | 0,374 | 0,0257 | 0,153 | 0,0142 | 0,066 | 0,0080
750 4,591 0,129 1,11 0,0546 | 0,429 | 0,0296 | 0,180 | 0,0166 | 0,080 | 0,0094
1000 5,02 1 0,163 1,35 | 0,0707 | 0,561 | 0,0395 | 0,262 | 0,0234 | 0,127 | 0,0141
1250 5,331 0,195 1,56 | 0,0862 | 0,696 | 0,0500 | 0,346 | 0,0303 | 0,176 | 0,0188
1460 5,56 1 0,218 1,73 | 0,0987 | 0,802 | 0,0579 | 0,412 | 0,0362 | 0,220 | 0,0229
2250 6,37 1 0,309 2,25 | 0,146 1,16 | 0,0901 | 0,656 | 0,0590 | 0,390 | 0,0400
2500 6,61 | 0,339 2,38 | 0,156 1,25 | 0,0998 | 0,725 | 0,0663 | 0,440 | 0,0453

Tableau 4.2 : facteurs de débit de dose (en nSv.h” par Bq.kg™) et valeurs de ®/A (en photons par
em.s™ par Bq g”) pour des sources uniformes d'épaisseur 5 cm.

4.1.2.

Facteurs de dose in-situ

Le tableau 4.3 présente les facteurs de conversion permettant d’obtenir la dose en

1 s . .., .. . ,. , . .
nSv.h™ a partir de I’activité des principaux radionucléides rencontrés lors des mesures in-situ.

Le facteur de chaque radionucléide est en fait la somme des facteurs de dose pour chaque

rayonnement monoénergétique émis, pondéré par son rapport d’embranchement. Ensuite, le

facteur de dose d’une famille radioactive est la somme des facteurs de chaque radionucléide la

composant.
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Radionucléides | nSv.h" par Bq.kg'
Famille de ***Th 2087] 0,387
28A¢ 0,280
212py, 0,0443
22g4 0,034
2Ra 0,00347
Total 0,749
Famille de 2*U “19Bj 0,480
214pp 0,0817
2Ra 0,00228
Total 0,564
K 0,0512
BCs 0,192

Tableau 4.3 : facteurs de dose exprimés en nSv.h™' par Bq.kg™ pour les principaux radionucléides naturels
et artificiels.

Ces facteurs de conversion sont maintenant utilisés pour les mesures faites par spectrométrie

gamma in-situ.
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4.2, La méthode de déconvolution d’un spectre

4.2.1.  La problématique d’EURADOS 2002

Lors de I’intercomparaison EURADOS 2002, les mesures effectuées dans la mine de
sel ont permis de démontrer les limites de I’analyse classique dans la spectrométrie gamma in-
situ et ont montré la nécessité d’utiliser le calcul Monte Carlo. L’expérience mise en cause
consistait en une mesure de dose d’une source placée a 2 metres de la face avant du détecteur,
dans un collimateur en plomb (figure 4.1). Pour les organisateurs issus du domaine de la
dosimétrie, ce dispositif expérimental permet d’obtenir un spectre gamma monoénergétique et

ainsi de déterminer le débit de dose associ€ a une énergie unique.

A noter que ce dispositif expérimental est identique, a la présence du collimateur
pres, a celui utilisé pour 1’étalonnage classique des spectromeétres germanium (ANNEXE 1) :
une source ponctuelle située a une distance de 1 m a 2 m de la face avant du détecteur. Le
résultat de ’intercomparaison a surpris les organisateurs et les participants : des écarts de
10 % a 25 % (tableau 4.4) entre les valeurs de référence et mesurées du débit de dose ont
montré un manque de maitrise d’un parametre de cette mesure. Pour I’analyse de cette
mesure, les participants ont utilis¢ le taux de comptage du pic d’absorption totale pour déduire
le flux a la distance de 2 m et en déduire I’activité de la source. A partir de cette activité et de

facteurs de conversion pris dans la littérature, le débit de dose a été déterminé.

2 metres

Ge Cryostat

Collimateur

Figure 4.1 : configuration de la mesure de dose dans la mine de sel.
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H*(10) en nSv.h™ 137¢g 2 gm Co ?Ra
Valeurs de réféerence (A) | 140,4 64,0 556,5 283,2
Valeurs mesurées (B) 119,1 48,0 5104 236,6
Rapport B/A 0,848 0,750 0917 | 0,835

Tableau 4.4 : valeurs de débit de dose de référence et mesurées expérimentalement.

Le probléeme de cette analyse est que seule 1’information du pic d’absorption totale est
utilisée. Le modele Monte Carlo du détecteur développé au chapitre 2.3 va étre utilisé pour
déterminer les fonctions de réponse du détecteur et ainsi extraire plus d’informations du

spectre in-situ mesuré que celle apportée par le pic d’absorption totale.

4.2.2.  « Stripping method »

La simulation du détecteur a permis d’appliquer la méthode de déconvolution
spectrale (« stripping method » [42]) donnant le spectre du flux incident a partir d’un spectre
in-situ mesuré. Cette technique utilise 1’équation 4.1 exprimant le spectre mesuré
(Eml Em2 ..... Em8192) comme étant égal au produit du spectre de flux incident
(FI F2 ... F&8192) par la matrice des réponses unitaires du détecteur, dans le cas d’un spectre

de 8192 canaux.

Rl,l Rl,8192 ;
(Eml Em2....Em8192) = (F1 F2...[F8192)®| ... Equation 4.1
0 R8192,8192

En pratique, cette matrice est triangulaire supérieure. En utilisant cette caractéristique et en
posant I’hypothése que le contenu du dernier canal ne provient que des dépots d’énergie

totaux, le schéma de résolution suivant est utilisé :

Em8192

F8192 = Equation 4.2

8192,8192

(Eml Em2.... Em8192) — F8192X (R, 4105 -Ry197.5192) Equation 4.3
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L‘équation 4.2 est utilisée pour connaitre le flux au canal 8192, puis en utilisant 1’équation
4.3, le contenu du spectre in-situ dans le canal 8192 est amené a zéro. Ce schéma est appliqué
ensuite canal par canal vers les basses énergies : 1’équation 4.2 est utilisé pour le canal 8191 et

ainsi de suite jusqu’au premier canal.

La figure 4.2 montre le spectre de la mesure expérimentale de la source de ®’Co et la figure
4.3, le spectre incident obtenu en appliquant la méthode de déconvolution. Une dernicre étape
consiste a convertir le spectre de flux incident en débit de dose, en multipliant chaque canal
par un facteur de conversion flux — débit de dose [43]. La somme cumulative du débit de dose

en nSv.h™apparait en magenta sur la figure 4.3.

100000

1173 1332
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Energie (keV)

Figure 4.2 : spectre in-situ de la mesure expérimentale de la source de **Co dans la mine d’UDO.
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Figure 4.3 : spectre de flux incident obtenu par la méthode de déconvolution.

Le spectre incident ne montre pas seulement un spectre avec les raies de **Co comme
indiqué par les organisateurs, mais également une composante continue apportant, comme le
montre la courbe en rose, environ 15 % de la totalité¢ du débit de dose. Par conséquent, la dose
n’était pas seulement due aux photons directs, mais également due aux photons diffusés. La
figure 4.4 présente 1’hypothese suivie : le plateau Compton observé tient son origine des

photons diffusés dans le blindage de plomb.

Be Cryostat

Collimateur

Figure 4.4 : trajet possible des photons incidents sur le détecteur.

Afin de confirmer cette hypothése, une simulation Monte Carlo de 1’expérience a été
effectuée en utilisant le modele représenté sur la figure 4.5. Tout photon atteignant la surface

de détection sera enregistré pour ainsi obtenir un spectre incident simulé (figure 4.6).
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Rayon apparent 7,5 cm

Sowmce

Swrface
de détection

Rayon apparent 0.5 cm

Figure 4.5 : modéle utilisé pour la simulation du flux.

Le spectre du flux incident simulé montre une forme similaire a celle du spectre
incident obtenu par la méthode de déconvolution : il présente également un plateau Compton
important, mettant bien en évidence les diffusions Compton dans le blindage de plomb. Ces

diffusions doivent étre prises en compte lors du calcul du débit de dose.

100000

10000

1000

100

10 M{‘Wm il

1] 200 410 go0 ao0 1000 1200 1400
Energie (keV)

Fluz incident par 1 ke

Figure 4.6 : spectre incident simulé.

Les débits de dose obtenus par la méthode de déconvolution ont maintenant une
bonne cohérence avec les valeurs théoriques (tableau 4.5). Apres avoir obtenu des différences
de I’ordre de 20 % au cours de la détermination du débit de dose a partir des pics d’absorption
totale seuls, un bon accord est maintenant obtenu avec des différences de moins de 5 % pour

les quatre radionucléides étudiés.
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H*(10) en nSv.h™ B7cs | MAm | “Co | *Ra

Spectre mesuré (B) 137,4 61,7 548,3 2834
Bruit de fond (C) 1,0 0,9 1,1 1,2
B-C 136,4 60,9 5472 282,2

Valeurs de référence (A) | 140,4 64,0 556,5 283,3
Rapport (B - C)/A 0,971 0,951 0,985 0,996

Tableau 4.5 : valeurs de débits de dose de référence et nouvelles valeurs calculées a partir de la méthode
de déconvolution du spectre.

Cette cohérence permet d’affirmer que la dose est due aux photons du pic d’absorption totale
mais également pour une part non négligeable aux photons diffusés dans le blindage de
plomb. La méthode de déconvolution spectrale a permis d’obtenir les spectres de flux incident

permettant de comprendre un peu mieux la physique mise en jeu lors d’une mesure.
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4.3. La mesure du rayonnement cosmique

Un site de mesure de 1’intercomparaison EURADOS en 2002 a permis de mesurer la
composante cosmique. Le spectre de la mesure effectuée sur une plate-forme sans
radioactivité (figure 3.22) située au milieu d’un lac a 100 métres des berges est présenté sur la
figure 4.7 en rose. Le spectre comporte une forte composante continue caractérisant
I’interaction du rayonnement cosmique avec le systéme de détection et également quelques
pics de radioactivité naturelle. Ces pics témoignent du fait que la mesure ne s’est pas déroulée
de fagon aussi propre que prévue par les organisateurs. En effet, malgré les directives des
organisateurs, un chercheur et toute sa radioactivité sont restés sur la plate-forme. Le pic de
K 4 1460 keV peut étre expliqué en partic par la présence du chercheur. Enfin, les
organisateurs n’ont pas tenu compte de I’impact de la radioactivité présente sur les berges du
lac, a 100 metres du détecteur. La méthodologie développée dans le chapitre 3 est utilisée

pour déterminer cette composante.
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Figure 4.7 : mesure cosmique sur la plate-forme (en rose) et la simulation de la composante naturelle
venant des berges (en bleu).

En effet, en sélectionnant dans la base de données les photons provenant d’une
distance supérieure a 100 metres, la reconstruction de la contribution naturelle a été effectuée
(spectre bleu sur la figure 4.7). La présence de quelques pics naturels et surtout la présence

d’un fond Compton important montrent I’importance de soustraire cette composante au
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spectre in-situ mesuré afin d’isoler la contribution cosmique. Toutefois, il faut noter que cette
contribution naturelle des berges n’est pas suffisante pour expliquer en totalité I’ensemble des
pics : la radioactivité naturelle du chercheur est mise en cause. Pour pallier a ce probléme et
en premiere approximation, tous les pics de rayonnements naturels ont été supprimés sauf
celui de 511 keV car provenant partiellement de facon inconnue du rayonnement cosmique.

La figure 4.8 présente le résultat de cette analyse.

1,E+03

1,E+02

1,E+01
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0 500 1000 1500 2000 2500 3000
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Figure 4.8 : composante cosmique du spectre in-situ pour une mesure de 1800 s.

Les conditions d’une mesure propre de la composante due au rayonnement cosmique
est difficile a mettre en ceuvre a si basse énergie. 1l existe quelques références expliquant les
interactions des rayonnements cosmiques avec les spectromeétres germanium mais a des
énergies supérieures (de ’ordre du GeV) a celles mesurées ici [44,45]. Cette analyse est
malgré tout 1’estimation la plus précise a disposition de la composante cosmique entre 0 keV

et 3 MeV. Elle sera donc utilisée pour les analyses des simulations effectuées dans ce travail.
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4.4. La compréhension des spectres d’ISIGAMMA 2005

La simulation Monte Carlo peut étre utilisée pour comprendre la forme de certains
spectres de mesures in-situ. C’est le cas par exemple des deux spectres présentés sur la
figure 1.9. Ils ont été mesurés sur deux sites de mesure équivalents donc présentent une
hauteur de pics d’absorption totale similaire mais ont un fond Compton trés différent.
L’analyse classique utilisée fournit les mémes activités de radionucléides car elles utilisent
seulement I’information comprise dans le pic d’absorption totale. La simulation Monte Carlo

permet de comprendre les phénoméenes mis en jeu.

Figure 4.9 : configuration du site de mesure.

Expérimentalement, le premier site de mesure est une pelouse du campus d’Orsay et le
deuxiéme est un point du site de mesure de calibration de 1’intercomparaison ISIGAMMA en
2005 (figure 4.9). Ce dernier site comportait trois surfaces carrées de vingt metres de coté
situées a environ dix metres les unes des autres et décalées en hauteur : en théorie, d’apres les
organisateurs, il n’y avait pas d’influence croisée entre les sites. Le tableau 4.6 présente les

activités de référence de ces trois surfaces.

en Bq kg Site A | Site B | Site C
2By 319 | 200 32
226Ra et descendants | 319 2682 32
K 636 | 313 | 248
Z2Th 40 15 15

Tableau 4.6 : activités de référence des trois surfaces utilisées pour I’étalonnage des dosimétres de
’ancienne mine d’uranium de WISMUT (en Bq.kg™).
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Figure 4.10 : implantation des trois sites de mesure.

La modélisation a été utilisée pour simuler I’activité du site C correspondant en fait a
I’activité environnante du terrain de mesure. La comparaison avec la mesure in-situ est

montrée sur la figure 4.11.
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Figure 4.11 : comparaison entre la simulation et le spectre in-situ mesuré au site C.
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La base de données décrite dans le chapitre 3 a été utilisée pour modéliser la mesure effectucée

sur le site A et B : une sélection dans la base de données des photons ayant pour origine le site

étudié est effectuée et normalisée a 1’activité de cette surface. La somme des trois sites de

mesures correspond a la mesure effectuée au point C (figure 4.12).
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Figure 4.12 : comparaison des deux spectres de simulation avec et sans contribution des sources
extérieures (points A et B) avec celui de la mesure in-situ effectuée au point C.

figure 4.12 montre le résultat de cette modélisation, avec et sans la prise en compte de

I’influence des surfaces A et B. Une nette différence est présente a basse énergie et montre

que les points de mesure situés a environ vingt metres du détecteur ont une influence sur la

mesure contrairement a ce que pensaient les organisateurs.

Les incertitudes sur la position et les activités de référence étant relativement mal connues par

les

organisateurs, ce résultat est purement qualitatif. A noter que ce site était implanté dans la

mine a ciel ouvert, et la présence d’un zone a forte activité proche du site n’est pas a exclure.

Cette étude permet néanmoins de comprendre le changement de forme du spectre.
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4.5. La méthode « Peak-to-Valley »

4.5.1. L utilisation de la modélisation

Comme déja décrit dans le chapitre 1.3, la figure 4.13 (a gauche) présente les zones
d’intérét du pic *’Cs pour le calcul du rapport « Peak-to-Valley » dont le principe [23] est
d’étudier le rapport entre 1’aire du pic d’absorption totale et 1’aire C. Cette dernicre aire
correspond aux photons ayant subi une diffusion Compton a faible angle de diffusion
entrainant ainsi une faible perte d’énergie. La détermination de I’aire nette C s’effectue en
soustrayant le comptage du bruit de fond (A) et celui du bruit de fond additionnel produit par

le fond Compton hétérogene des photons de plus haute énergie(B).
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Figure 4.13 : la méthode « Peak to valley » pour *’Cs (a gauche) et principe de calcul du taux de comptage
de la valley en utilisant la simulation Monte Carlo (a droite).

La modélisation développée au chapitre 3 est utilisée pour estimer la surface A + B.
En effet, comme montré sur la figure 4.13 (a droite), la modélisation de tous les éléments de
la radioactivité présente dans le spectre de mesure in-situ permet d’accéder a la valeur A + B
en bleu sur la figure. Cette approche sera utilisée dans deux cas particuliers :
e un cas d’école permettant de tester cette utilisation basée sur la mesure d’une
source ponctuelle enterrée

4 . . . 1
e ctun cas réel avec une distribution complexe de "*’Cs dans le sol.
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4.5.2. La détermination de la profondeur d’une source

Un des exercices de I’intercomparaison ISIGAMMA proposait de déterminer la
profondeur d’une source de ®°Co ponctuelle et enterrée. Plusieurs méthodes existent pour
déterminer la profondeur : soit utiliser I’atténuation différentielle entre les deux raies de “°Co,
soit faire des mesures a deux distances du sol et étudier 1’atténuation du flux en fonction de la
distance. Avec ces méthodes classiques, 1’estimation de la profondeur de la source était de

32 = 1 cm pour une profondeur donnée par les organisateurs de 35 = 1 cm.
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Figure 4.14 : superposition du spectre de mesure in-situ avec le spectre de simulation ne prenant pas en
compte les émissions du cobalt.

Cet exercice est un cas d’école parfait pour vérifier 1’utilisation de la modélisation et de la
base de données. A postériori, la méthode « Peak to Valley » a été utilisée pour déterminer
cette profondeur. Les zones d’intérét utilisées pour *’Co sont la zone comprise entre 1290 keV
et 1320 keV pour la Valley, entre 1328 keV et 1335 keV pour la zone du Peak. La figure 4.14
montre le spectre in-situ mesuré en rose et celui de la simulation des radionucléides naturels
en bleu.

Le tableau 4.7 montre le nombre d’événements des différentes zones d’intérét et la valeur du

rapport « Peak to Valley » avec son incertitude pour un temps de mesure de 1150 s.
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Pic d’absorption totale Vallée Rapport
brut net Brut (A+B+C) | Net (C) | Peak to Valley
| Nombre d’événements | 15226 15124 1822 1342 | 11,27 £ 0,40

Tableau 4.7 : calcul du rapport Peak to Valley.

Dans une premiere étape, la base de données constituée au chapitre 3 a servi a
déterminer le rapport en fonction de la profondeur. Cependant, les conditions trés restrictives
(diametre de la source 3 mm, épaisseur 0,1 mm) faisaient que la statistique était insuffisante
pour donner un résultat satisfaisant. Donc, dans une deuxi¢me étape, une modélisation et une
base de données spécifiques a ce probleme ont été créées en ne prenant en compte que les
particules provenant des dimensions de la source. Cette nouvelle base de donnée restrictives a
¢été créée en 1 mois de calcul. La figure 4.15 montre la variation du rapport « Peak-to-Valley »
de “°Co en fonction de la profondeur par pas de 2 cm de ce nouveau modéle et la valeur

mesurée (en rose).
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Figure 4.15 : variation du rapport « Peak to Valley » en fonction de la profondeur de source.

A T’aide de la méthode « Peak to Valley », la profondeur de la source est mesurée a
38 £ 2 cm. Cette profondeur est en bon accord avec la profondeur donnée par les
organisateurs. Ce test a permis de vérifier le bon fonctionnement de cette approche, de valider

son utilisation dans un cas simple et ainsi de pouvoir I’appliquer a la mesure in-situ.
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4.5.3. La détermination de la distribution de "’Cs a Orsay

La présence de *’Cs sur le sol d’Orsay est due aux retombées des essais atmosphériques et a
celles de I’accident de Tchernobyl. Ce terrain a été relativement peu touché : I’activité comme
déja décrite dans le chapitre 3 est de I’ordre de quelques Bq.kg™.

Une mesure in-situ de 6000 secondes a été faite et présentée en magenta sur la

figure 4.16. Le rapport « Peak to Valley » a été calculé et est donné dans le tableau 4.8.
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Figure 4.16 : comparaison entre un spectre in-situ et celui de la simulation ne prenant pas en compte
Pactivité en "V'Cs sur le site d’Orsay.

Peak Valley rapport
brut | net | brut | net | Peak to Valley
| Nombres de coups | 1521 | 864 | 5640 | 212 | 4,08 + 1,26

Tableau 4.8: calcul du rapport Peak to Valley.

La mod¢lisation a permis d’obtenir la variation du rapport « Peak to Valley » en fonction du
parametre 3 en bleu sur la figure 4.17. En magenta est présentée la valeur obtenue a partir de
la mesure in-situ ainsi que son incertitude. L’intersection de ces graphes donne une valeur du
parametre B (défini au paragraphe 2.5.2) de 60 g.cm™ et en tenant compte des incertitudes, ce

parametre a comme borne inférieure 12 g.cm™.
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Figure 4.17 : variation du rapport Peak to Valley en fonction du paramétre de 1'exponentielle.

Parallélement a la mesure, deux carottes de terre ont été prélevées, découpées en
tranches de 5 cm, conditionnées et mesurées par spectrométrie gamma au laboratoire. La
figure 4.18 montre la décroissance exponentielle de 1’activité en *’Cs sur les deux carottes
(prélevées sur le terrain d’Orsay). A partir de 1’ajustement d’une courbe exponentielle sur les
points de mesure, le parametre B peut étre déterminé en effectuant une moyenne des deux

valeurs commentées au tableau 4.9.
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Figure 4.18 : profil exponentiel de I'activité en *'Cs sur le site d'Orsay.
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Carotte 1 | Carotte 2 | Valeur moyenne

Valeur de B (g.cm™) | 49,7 52,5 51,1

Tableau 4.9 : valeur du paramétre B sur le site d’Orsay.

Malgré les fortes incertitudes de la mesure, dues a la faible activité en *’Cs (de I’ordre de
3 Bq.kg™), une bonne cohérence est observée sur le paramétre B mesuré sur la carotte de terre
et celui déterminé a partir de la mesure in-situ et de la modélisation. Ainsi, méme dans des

conditions de faibles activités, la modélisation reste utilisable.
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CONCLUSION ET PERSPECTIVES

Le travail présenté dans ce manuscrit se situe dans le cadre du développement de
I’analyse de la spectrométrie gamma in-situ, méthode en plein essor de nos jours. Cette étude
a ¢té initiée a la suite de deux intercomparaisons internationales ou 1’utilisation de I’analyse
classique de la spectrométrie gamma in-sifu, basée sur 1’étude des raies d’absorption totale,
amenait des écarts avec les valeurs des organisateurs :

e EURADOS 2002, écart important sur une mesure simple d’une source ponctuelle,
mesure similaire a celle d’un étalonnage.
e ISIGAMMA 2005, résultats identiques pour deux terrains ayant pourtant des spectres
différents.
Ces intercomparaisons ont montré le manque de compréhension des phénomenes physiques
mis en jeu ainsi que la limite de I’analyse classique. Le but de ce travail était de développer
une méthode d’analyse utilisant I’information fournie par les raies d’absorption totale mais

aussi et surtout utilisant I’information codée dans la partie continue du spectre in-situ.

La premiere étape de ce travail a eu pour but de lister les mécanismes mis en jeu lors
d’une détection. Elle a permis d’identifier, de comprendre et de localiser dans le dispositif
expérimental, les mécanismes a 1’origine des caractéristiques d’un spectre gamma identifiant

ainsi les zones les plus susceptibles de contenir un signal exploitable.

Dans une deuxieme étape, 1’outil Monte Carlo a été utilis€é pour modéliser le
dispositif expérimental. Treés rapidement une difficulté¢ est apparue: dans le cadre de la
mesure in-situ les dimensions des sources sont a priori infinies. En effet, par exemple dans le
cas d’un dépodt surfacique, la diminution de I’angle solide de détection en fonction du rayon
est compensée exactement par I’augmentation de la surface émettrice. Seule I’atténuation du
flux de photons dans I’air permet au probléme de converger. D un point de vue pratique la
méthode Monte Carlo converge trés lentement dans ce cas particulier et les durées de
simulation ne sont pas envisageables. Le développement d’une méthode utilisant les symétries
existantes dans le probléme a permis de réduire considérablement ces temps de calcul, levant

ainsi le verrou existant a 1’utilisation de I’outil Monte Carlo a la problématique in situ.
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De manicere pratique la modélisation de la mesure in-situ a été divisée en trois parties :

e modélisation du détecteur.

e modélisation du flux de photons incident sur le détecteur.

e convolution des deux mod¢les et obtention du spectre in-situ.
Un autre développement de ce travail a été 'utilisation de bases de données intermédiaires
stockant les résultats des calculs Monte Carlo. Ce développement technique rend
extrémement aisée 1’'usage de cette méthode. Ainsi un calcul qui était incompatible avec la

durée d’une these est devenu un outil pratiquement opérationnel.

La méthodologie ainsi développée a été utilisée afin de comprendre les phénomenes
physiques engendrant le spectre in-sifu. Elle a permis de comprendre ’origine des photons
arrivant sur le détecteur et I’histoire qu’ils ont subie. Ensuite, I’impact des parametres tels que
I’humidité, la distribution des radionucléides dans le sol, la densité du sol et sa composition a
été ¢tudié pour connaitre les changements de la forme spectrale du flux incident en fonction
de la configuration environnementale. Ceci a permis de comprendre la robustesse de la
mesure in-situ : en effet le flux de photons incident ne varie qu’en fonction de I’humidité dans
le sol. Enfin, la mod¢lisation a été utilisée pour reconstituer un spectre in-situ réel apres
identification des différentes sources :

e les chaines naturelles en prenant compte toutes leurs décroissances.

e les radionucléides tels que le *’K et le *'Cs.

e e rayonnement cosmique.
L’excellent accord des comparaisons des spectres in-situ simulés avec les spectres in-situ
mesurés de trois sites différents a montré I’efficacité de la modélisation développée. En
particulier, cette comparaison a permis d’identifier I’influence d’une route et d’un batiment

sur le spectre mesuré sur le site expérimental situé a Orsay.

La derniére partie a montré les utilisations du développement fait au cours de ce travail.
Une utilisation directe des méthodes développées a été le calcul des facteurs de débit de dose
en nSv.h'! par Bq.kg'1 rendus nécessaire par la directive européenne 96/29/EURATOM,
facteurs n’existant pas dans la littérature. Ces facteurs ont été calculés pour des sources
monoénergétiques et pour les principaux radionucléides présents dans I’environnement.
La modélisation Monte Carlo du détecteur a été utilisée pour comprendre 1’écart entre les

valeurs de débit de dose cibles et mesurées par les participants lors de 1’intercomparaison
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EURADOS. Ainsi, le spectre du flux incident de la mesure a ét¢ obtenu en utilisant la
modélisation du détecteur. Apparaissaient dans ce spectre les raies des photons directs mais
également une composante continue due a la diffusion des photons dans le collimateur et
négligée par les organisateurs. Cette composante continue apportait jusqu’a 20 % du débit de
dose dans le cas de **' Am. L’intégration de cette composante dans le calcul du débit de dose a
permis d’obtenir un excellent accord entre I’analyse et la valeur cible des organisateurs.

L’utilisation de la base de données a permis de comprendre de maniere qualitative 1’écart a
basse énergie des deux spectres lors de I'intercomparaison ISIGAMMA. Des sélections
appropriées ont montré I’influence des autres sites de mesure, qui par diffusion des photons,

modifiait le spectre continu a basse énergie mesuré sur ’aire d’étalonnage.

La bonne cohérence lors de la comparaison entre les spectres in-situ mesurés et les spectres
in-situ simulés a permis de développer la méthode « Peak to Valley » utilisant la modélisation
pour estimer le nombre d’évenements de la Valley. Cette méthode a été appliquée a la
détermination de la distribution exponentielle de *’Cs sur le site d’Orsay. La forme de
I’exponentielle déterminée est cohérente avec celle mesurée a partir des prélevements
effectués et de la mesure in-situ. Malgré le manque de statistique di a la faible activité de
B7Cs, la méthode « Peak to Valley » permet d’obtenir une bonne cohérence entre les

paramétres 3 de la forme exponentielle déterminés.

Suite au développement technique de ce travail, I’application Monte Carlo a la spectrométrie
gamma in-situ est maintenant envisageable. L’utilisation de bases de données intermédiaires
offre une perspective immédiate par la création d’outils opérationnels permettant, par le
changement de quelques parameétres, d’obtenir immédiatement la réponse du détecteur in-situ

a différentes hypotheses de distribution de sources dans I’environnement.
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ANNEXE 1 : Le principe d’étalonnage des détecteurs

Le principe d’étalonnage utilise 1’équation 1.1 exprimant le taux de comptage d’un

détecteur germanium in-situ en fonction de différents parametres de détection :

Equation 1.1

ou N/A, est le taux de comptage du pic d’absorption totale a une énergie incidente donnée E
pour une transition gamma d’un radionucléide donné. Ny/@ est la réponse du détecteur pour un
flux normal a la face avant du détecteur. N/N; est le facteur de correction angulaire de la
fonction de réponse du détecteur a une énergie E, qui doit étre pris en compte si le flux de la
source est étendu ou non perpendiculaire a la face avant du détecteur ou bien si le flux a une
distribution variant en fonction de I’angle d’incidence. ¢/4, est le flux arrivant sur le détecteur

pour une transition gamma du radionucléide étudié.

1.1. La détermination de la réponse du détecteur pour un flux

normal

La réponse du détecteur pour un flux arrivant perpendiculairement a la fenétre avant
du détecteur se détermine facilement a 1’aide d’une simple source ponctuelle. En effet, en
placant la source ponctuelle a une distance supérieure a 1 metre, le flux ¢ arrivant sur le
détecteur peut étre considéré comme pratiquement parallele et peut étre exprimé grace a

I’équation suivante :

¢ = Photons par seconde émis par la source /47> Equation 1.2

Ou r est la distance entre la source et la position moyenne des interactions dans le cristal. La
détermination de cette position moyenne est difficile a effectuer car les photons de basse
énergie (inférieure a 100 keV) interagiront dans les premiers micromeétres voire millimetres de

Ge, tandis que les photons de plus haute énergie (de 1’ordre du MeV) auront une position
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moyenne d’interaction située au milieu du cristal vu que les interactions seront distribuées de
fagon homogene dans le cristal. De plus, ’estimation de cette position moyenne d’interaction
introduit une incertitude dans le calcul du flux allant en diminuant lorsque la distance entre la
source et le détecteur augmente. Son calcul peut se faire soit en estimant les coefficients
d’atténuation du Ge, soit a partir de D’expérience avec des mesures faites a différentes
distances. Dans ce deuxi¢me cas, I’inverse de la racine carré du taux de comptage suit une loi
en 1/r* et permet de déterminer expérimentalement la position moyenne d’interaction.
L’établissement de la distance est donc un compromis entre 1’incertitude de mesure et le

temps de mesure utile pour obtenir une statistique suffisante.

1000%

100% | _ -

efficacité relative (%)

10% / type p \
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10 100 1000 10000
énergie des photons (keV)

Figure 1.1.1 : comparaison des efficacités relatives pour des détecteurs germanium de type p et de type n.

Evidemment, la réponse du détecteur pour un flux axial dépend du détecteur : cette
variation est visible lorsque deux détecteurs de méme efficacité mais de type différent (n et p)
sont comparés (figure 1.1). La réponse du détecteur de type n est beaucoup plus efficace a
basse que pour un détecteur de type p. Cette différence est due a la présence d’une zone morte
d’environ 300 pm sur ’avant du détecteur de type p et influence ainsi les utilisateurs de la

spectrométrie gamma in-situ a se munir d’un détecteur de type n pour les mesures.
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1.2. La détermination de la réponse angulaire du détecteur

La détermination de la réponse angulaire d’un détecteur s’effectue en deux étapes. La
premiere est en fait une vérification que la réponse de symétrie cylindrique du détecteur n’a
pas ét¢ endommagée lors du montage du cristal dans le cryostat. Afin de s’assurer de cette
symétrie, une mesure a ¢t¢ effectuée a quatre angles répartis autour de 1’axe du cristal. Si le
taux de comptage est conservé quel que soit I’angle de mesure, le cristal a alors une symétrie

cylindrique et a une utilisation possible pour les mesures in-situ.
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Figure 1.1.2 : réponse relative du détecteur pour une énergie de 100 keV et pour différents angles
d'incidence.

La méthode utilisée pour I’étalonnage de la réponse angulaire du détecteur est
d’effectuer des mesures a distance égale du barycentre d'interaction en faisant varier 1’angle
d’incidence par rapport a la face avant du détecteur. La figure 1.2 montre la réponse relative
du détecteur pour une énergie de 100 keV et pour des angles de mesure allant de 0 a 90° par
pas de 15°. Cette manipulation est faite avec une source couvrant du mieux possible toute la
gamme d’énergie comprise entre 0 et 3 MeV. Ensuite une intégration numérique est effectuée
en utilisant la formule de I’équation 1.3 qui représente la convolution de cette réponse avec la

distribution angulaire des photons arrivant sur le détecteur :
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S

N =90
A = 2 Prpen (O)X R, Equation 1.3
0 60

Ou Ry est la réponse relative par rapport a 6 = 0°, et Qmoyen le flux arrivant sur le détecteur

sans interagir pour une distribution dans 1’environnement donné.

Dmoyen( )

Angle (°) 100 keV 500 keV 2000 keV
00-05 0,004 0,004 0,004
05-10 0,012 0,012 0,012
10-15 0,020 0,020 0,020
15-20 0,028 0,027 0,027
20-25 0,035 0,034 0,034
25-30 0,042 0,042 0,041
30-35 0,049 0,048 0,047
35-40 0,056 0,055 0,054
40-45 0,062 0,061 0,060
45-50 0,067 0,066 0,065
50-55 0,072 0,071 0,070
55-60 0,077 0,075 0,074
60-65 0,082 0,081 0,080
65-70 0,084 0,084 0,083
70-75 0,086 0,086 0,085
75-80 0,086 0,086 0,087
80-85 0,082 0,085 0,086
85-90 0,054 0,064 0,073

somme 1,000 1,000 1,000

Tableau 1.1 : valeurs de @poycn(0) pour une distribution uniforme dans le sol [5].

Le tableau 1.1 donne les valeurs de Qmoyen(6) pour une distribution uniforme dans le sol des
nucléides et pour trois énergies distinctes. Pour chaque énergie, un maximum de flux est situé
entre 75 a 80 degrés. Ceci veut dire que lors d’une mesure in-situ d’un sol ayant une
distribution uniforme, la probabilité qu’un photon atteigne le détecteur sur le coté est plus
¢levée que celle d’un photon arrivant sur la face avant. Cette différence de probabilité
s’explique facilement en regardant I’angle solide apparent du détecteur vu par le photon

suivant I’angle d’incidence.
Maintenant en multipliant, comme 1’indique la formule 1.3, les valeurs du tableau 1.1 avec

celle de la figure 1.2, la valeur de N/Nj est obtenue. Ainsi, par exemple, la démonstration du

calcul de la valeur de N/Nj pour une énergie de 100 keV est montrée dans le tableau 1.2.

131



Angle () | Quoyen(®) Ry Ornoyen(0)*Ro

0-20 0,064 0,98 0,063
20-35 0,126 0,96 0,121
35-50 0,185 0,92 0,170
50-65 0,231 0,87 0,200
65-80 0,256 0,83 0,212
80-90 0,136 0,81 0,110

N/N, (100 keV) = 0,876

Tableau 1.2 : établissement de la valeur N/N, pour une énergie de 100 keV.

Ce type d’étalonnage doit étre effectué¢ pour différentes énergies afin de créer la courbe de

variation de N/Ny(E).

1.3. La détermination de la distribution angulaire du flux de

photons arrivant sur le détecteur

Les différentes valeurs de ¢/A4, ont été mesurées pour un détecteur placé a un metre
de hauteur pour des isotopes distribués de maniere homogene dans le sol. Le tableau 1.3

donne ces valeurs pour toute la gamme d’énergie allant de 50 a 2500 keV.

Energie (keV) [.cm™s” par Bq.g"
50 1,416
100 2,817
150 3,379
200 3,754
250 4,091
364 4,737
500 5,415
662 6,142
750 6,516

1000 7,495
1250 8,362
1460 9,108
1765 10,09
2004 10,81
2250 11,52
2500 12,18

Tableau 1.3 : valeurs de @/A, pour différentes énergies et pour une distribution homogéne dans le sol [5].

Pour obtenir les valeurs relatives a un radionucléide, il faut multiplier la valeur pour

une énergie donnée par le rapport d’embranchement de la transition considérée.
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ANNEXE 2 : L’atténuation du flux

2.1. Le nombre de libre parcours moyen nécessaire

Lors de leur traversée de la matiere, les photons interagissent. La distance parcourue
par le photon avant une interaction n’est pas constante pour une €nergie. C’est pour cela que
la notion de libre parcours moyen (« mean free path ») existe et définit la distance moyenne
parcourue par le photon avant d’interagir. Cette distance moyenne varie en fonction de
I’énergie du photon et également en fonction du matériau traversé : en effet, le photon
parcourt beaucoup plus de distance dans 1’air que dans un mur de béton avant d’interagir.

Pour un flux de photons traversant une épaisseur, la moitié¢ de ce flux interagit au
bout d’une distance donnée que I'on appelle libre parcours moyen. La moiti¢ du flux restant
intact interagit au bout de 2 fois cette distance et ainsi de suite. C’est ce que montre la figure
2.1 exprimant le pourcentage de flux restant intact en fonction du nombre de libre parcours

moyen parcouru.

100

I
o e

Pourcentage de flux restant en %

0,1 ‘ ‘ ‘ \

0 2 4 6 8 10
Nombre de parcours moyens

Figure 2.1 : atténuation du flux en fonction du nombre de parcours moyens parcourus.

En observant le graphique de la figure, le pourcentage du flux initial restant est

inférieur a 1 % au bout d’environ 7 fois le parcours libre moyen. Cette valeur de 7 distances
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moyennes d’interaction sera prise en compte pour la détermination des dimensions des

espaces de simulation de flux.

2.2. L’évaluation de la profondeur et du rayon de sol

En tenant compte de la valeur de 7 fois le libre parcours moyen, la distance a laquelle
le flux devient négligeable (moins de 1 %) peut étre déterminée pour différents milieux.
L’ICRU 53 donne les valeurs de ce libre parcours moyen pour ’air et le sol pour différentes
énergies. Les figures 2.2 et 2.3 présentent en fonction de I’énergie, la profondeur de sol et la

distance dans I’air a laquelle il reste moins de 1 % des photons n’ayant pas interagi.

125
100 -

75 A

10 100 1000 10000

Energie en keV

7*libre parcours moyen en cm

Figure 2.2 : profondeur maximale de sol en fonction de I’énergie du photon

Pour les dimensions du modele utilisé pour la simulation du flux, 150 centimetres de
sol en profondeur sur un rayon de 1500 metres semble prendre en compte la majorité des
photons non diffusés. Ces dimensions ont ¢été déterminées en considérant le photon le plus
énergétique pouvant étre rencontré en spectrométrie gamma in-situ, soit le photon de 2614

keV de 2%TL.

134



T*libre parcours moyen en m

2000

1800

1600

N
N
o
S

-
N
o
o

-
o
o
o

800

600

400

200

10

100 1000
Energie en keV

10000

Figure 2.3 : distance maximale dans I’air en fonction de I’énergie du photon
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FOR IN SITU GAMMA SPECTROMETRY
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The tyvpical situations found in in site gamma spectrometry have been simulated by Monte Carlo technigues to obtain the
energy spectra of the photon Huence rate existing at 1 m above ground. The main difficulty found with the model is its slow
convergence. A method to speed up the caleulation has been derived. The results of the model have been thoroughly tested

against exi
scenarios encountered in the i situ gamma spectrometry.

INTRODUCTION

The in site gamma spectiometry measurement, done
for site characterisation and dismantling operations,
generally consists" ¥ in installing the Ge spec-
trometer in the field at 1 m above ground. Then,
from the measured gamma spectra, the specific
activity (Bq kg ' or Bq m %) and the kerma rate per
isotope are derived using conversion coeflicients
found in the literature® ),

The 96/29/EURATOM European directive'®
requires that the results of area monitoring are
expressed in terms of ambient dose equivalent
H*(10). This paper describes the method used to
derive the required corresponding conversion coeffi-
cients for the in situ gamma spectrometry technique,
In a first stage, the Monte Carlo model used to
derive the energy spectra of the fluence rate is
described. This model is then thoroughly tested com-
paring its results with existing data and finally the
H*(10) conversion coefficients are derived.

CALCULATION PROCEDURE
Monte Carlo model
Realistic model

Figure 1 presents a geometrical schematic measure-
ment model for in sitt gamma spectrometry. The
specific activity A, is a function of the depth (z), the
photons will go through a thickness r, of soil and r,
of air before reaching the detector position. As a
first approximation, it is assumed that this specific
activity A, is only dependent on the depth z in the

*Corresponding author: mickael.lemercierf@irsn.{r

ing data. In a final stage, the specific activity to IT#{10) conversion coefficients have been derived for the typical

soil, as it can see in the following equation'™:

A0) = Agexp (?‘;) (1)

where A4, 18 the activity per unit mass at the surface of the
soil (Bqg ') and the parameter B 1s called the relaxation
mass per unit area (g em™). The parameter £, being the
mass per unil arca (g cm*) down to depth z (cm) 1s
expressed as:

= [ p(z")dz’ (2)
Jo

where p(z) is the soil density (g em™).

In order to obtain the energy spectra of the
fluence rate of photons reaching the detector posi-
tion, it is possible to develop a Monte Carlo model
of this problem according to Figure 1. However, this
realistic model does not converge easily as the prob-
ability of a photon reaching the detector position is
extremely low and results cannot be obtained in a
reasonable time. In particular, notice that in order to
correctly model the problem, the horizontal exten-
sions of the semi-infinite source and the air above
the detector position will need to extend to at least
eight mean free paths for the photon energy under
study'” i.e. 1500 m radius for a 2 MeV photon. The
depth extension will also need to be extended to at
least eight mean free paths i.e. 150 cm depth. These
radius and depth values were adopted in the specific
calculations for all the investigated energies.

The unscattered part of the photon transport
having a branching ratio of 100% can be solved in a
numerical way. Equation (3) presents (in cylindrical
coordinates) the fluence rate @ of the unscattered
photons in cm %5, as a function of 4, the aclivile-‘
in soil in Bq g '; p the density of the soil in gem ™
s and p, being the photon attenuation coefficients
of soil and air, respectively, and r. and r, being the

136



M. LEMERCIER ET AL

0 Semi-infinile source

7 Detector position

Air-Ground interface

Z

Figure 1. Realistic model.

distance travelled by the unscattered photons in soil
and air towards the delector, respectively; R is the
distance to the elementary source placed in the
ground from the detector plane normal to the
ground surface; ¢ is the polar angle defining the
elementary volume of the source and dz is the
elementary line segment in depth of the source in
the ground,

Tamy po2 plw o Pala BT
cp:p-f f [ A(s)—
=0 Jr=0J¢=0 4 (ra+ry)

.dz-R-dR-dé (3)

The parameters ‘r,” and ‘r.’ are the functions of
other independent variables such as z°, &', =+ I
and "R’,

AlLinear source
R

Optimized model

From the symmetry of the problem a different
model can be derived, and has been described in
Ref (8). It consists of substituting an infinite plane
source of given thickness and a point detector
(Figure 1) with an equivalent line source and an infi-
nite plane detector (Figure 2). For any simulated
photon, the physics of the model Figures 1 and 2
are the same, only the scoring needs to be adapted
as the calculated quantities are not the same. This
can be understood through the unscattered photons
case shown in Equation (4), which presents the
number N of unscattered photons reaching the
detection surface, where A, is the linear activity in
the soil in Bq ecm ', @ is the angle between the direc-
tion of the photon and the detection surface, R is
the distance between a generic point within the
source and the detector plane normal to the ground
surface; ¢ is the polar angle defining the elementary
surface of the plane detector and dz an elementary
line segment in depth of the source in the ground.

. Ima (% 27 giara ., gt
N = I [ [ Az} ————= - sinfidz
Jz=0 JR=0 om0 da(ta+1s)

‘R-dR-dé¢ (4)

where R dR dg is the elementary detection surlace dS. and
sin(#) takes into account the angle between the photon line
ol flight and dS as it can be seen in the Figure 3.
According to transport theory definition, the
surface estimator of particle fluence is obtained
weighting every surface boundary-crossing event (N)
with the inverse cosine of the particle incident angle.

Detection surface

Air—Ground interface

AR LR RRNNNNY

NN

Figure 2. Model used for the simulation.
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dS=RdR d@

Figure 3. Optimized model 3-D representation.

Adopting this symmetric model. the convergence of
the Monte Carlo simulation of this new configur-
ation is increased by several orders of magnitude.

Comparing the two equations, the photon fluence
& is obtained using the lollowing equation:

D N

A,z p A(z)-sino (3)

The Monte Carlo simulations were performed for
a source activity Afz) of 1Bgg ' using the
GEANTS3 toolkit". The GEANT toolkit allows the
transport of particles through an experimental setup
taking into account the different probabilities of
mteraction with matter, and handling all the second-
ary particles generated in each interaction. In a
single run, 107 initial photons were generated corre-
sponding to the activity Ayfz). During the simu-
lation, each photon (scattered or unscattered)
crossing the detection plane was stored in the differ-
ent energy bins with an associated weighting factor
of 1/(sin ), @ being the complementary to the inci-
dent angle. Applying these different normalisation
factors, the simulation result is the photon fluence
reached the detector placed at 1m above the
ground.

Figure 4a to ¢ was calculated for an activity
homogeneously distributed in the ground of
IBgkg ' (2614 keV photon from 2%TL  100%
branching ratio, the most energetic photon measured
by in-situ gamma spectrometry). Figure 4a and b
analyse the place of origin (depth z and radius R) of
the photons reaching the detector plane for the
unscattered and scattered photons. Figure 4a shows
for instance that the fluence of scattered and unscat-
tered photons generated by the first 1 em layer of
soil is of the order of 10 cm %5 ', The layer
bounded between 140 and 141 em generates of the

[] soattered and unscattorsd

. W inscattared

_ Photon fluence rate (em™.s"') per 1 ¢

6

an 100

-lDepth {am)
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Figure 4. (a and b) Origin (depth z and radius R) of the

photons composing the photon fuence created by a

1 Bg kg™ homogenous distribution of 2614 keV photon
source. (¢) Maximum height reached by photons.
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order of 10 ecm 2", a factor 10* smaller. This

factor is much higher for the unscattered photons,
As a consequence, the contribution originating from
below 150 cm has been considered as negligible.

Figure 4b shows the fluence as a function of R
(Figure 1) in 15 m bins. The fluence for the unscat-
tered and scattered photons from the 1000 to
1015 m ring has been diminished by a factor of
the order of 107 with respect to 0-15m ring. The
contribution from a radius larger than 1500 m 13
considered as negligible.

Figure 4¢ shows the fluence as a function of the
maximum height for the scattered photons that
reached the detector plane in order to know at what
extent the air backscatter contributes to the response
and what is the percentage importance of each layer
of air to the response. For each initial simulated
photon, the history of all the interactions and all
photon generated by secondaries particles were
stored, in particular the maximum height reached by
either the photon before go down again to the detec-
tion surface. It can be seen that the ratio of the flu-
ences that reach 0-5m height with respect to the
fluence that reach the 495-500 m height is of the
order of 10°. The thickness of air used in the Monte
Carlo was chosen as 500 m.

The materials and dimensions used in all the fol-
lowing Monte Carlo calculations were:

¢ Air; a cylinder of 1500 m radius and 500 m of
height to take into account all scattered photons,
with a composition of 78.09% N, 20.98% O and
093%  Ar. and with a  density of
1.204 10 gem ™,

o Soil: a cylinder of 1500 m radius and 1.50 m of
height, a composition of 1.1% H, 1.2% C. 55.8%
0, 7.2% Al 31.6% Si and 3.1% Fe, a density of
1.60 g cm

e In practice three scenmarios were treated: (1) a
plane superficial source, (2) a homogeneous
volume source and (3) an exponential decreasing
activity distribution as a function of depth.

Model validation
Unscattered flux

The optimized model has been tested in a simple
situation. In the case of a homogeneous distribution,
i.e. constant aciivil_;' with depth. Equation (3) can be
analytically solved”. Table 1 presents the ratio ®/ 4
calculated with Mathematica"” and with the opii-
mized Monte Carlo model. The calculations were
performed for monoenergetic sources from 50 to
2.5 MeV, statistical uncertainties of the Monte Carlo
calculation were kept below 0.3%. The simulation
and the Mathematica results are within 2%.

Table 1. Simple case validation (A: simulation. B: numerical
solution).

Photon fluence rate (em s~ per Bg g™

Energy A B A/B
(keV)

50 1416 1.432 (1L.989
100 2811 2817 0.998
150 3418 3.379 1.012
200 3.798 3.754 1.012
250 4.062 4.09] (1.993
364 4.783 4.737 1.010
500 5.380 5415 0.994
662 6.018 6.142 (L9580
750 6.468 6.516 (1.993
1000 7421 7.495 0.990
1173 8.048 8.101 (.993
1250 8.400 8.362 1.003
1333 8.72 8.645 1.009
1460 9.176 9108 1.007
1765 10.09 10.09 1.000
2004 10,72 1081 (.992
2250 11.57 11.52 1.004
2500 12.24 12.18 1.005

Testing the seattered and unscattered
radiation components

The second test takes into account the scattered and
the unscattered photons through the calculation of
the kerma rate conversion coefficients. For a monoe-
nergetic gamma emitter ( photons with an energy E),
the energy spectra of the fluence rate ¢ reaching the
detector is calculated with the Monte Carlo code.
The conversion coefficient for kerma rate CC(E), for
a source activity of 1 Bg per unit of mass, is derived
using Equation (3):

E
CCac:iviLy airkerma(E) = Z ﬁt'(EJ

g
- CCrye(E) (6)

where &(E) is the Monte Carlo calculated fluence
rate at energy £, and CCg /f (E') is the conversion
coefficient linking the kerma in free air to the
fluence, interpolated from the values found in the
ICRU Report 47" with polynomial functions. It is
interesting to note that exactly the same procedure is
used for calculating the conversion coeflicients for
the ambient dose equivalent.

The kerma rate conversion coefficient for a radio-
nuclide is the sum of the individual CC(E) for all the
photon energies emitted taking into account the cor-
responding branching ratios''*’. The simulation result,
taking into account only the gamma emissions with a
branching ratio larger than 0.1%. is the photon
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Table 2. Complex case validation {A: simulation, B: Saito  Table 4. Specific activity to H*(10) conversion coefficients
and Jacob) for a homogeneous distribution for the natural series in
equilibrium *'K, and ¥ Cs.
nGy h™ per Bg kg™
nSv h™" per
A B A/B Bq kg™
2Th family 2Th family
2BAc 0.221 0.221 1.0o00 2% 0.387
g 0.0271 0.0272 0.996 **FAc 0.280
2Ra 0.00235 0.00214 1.098  **Pb 0.0443
2087 0.319 0.326 0.979 *'?Bi 0.034
22pp 0.0296 0.0277 1.069  ***Ra 0.00347
_"‘r_;;m] 0.599 0.604 0.992  Total 0.749
U family 387 family
2l4pp 0.0581 0.0546 1.064  *YBi 0.480
22%Ra 0.00148 0.00125 1.184 *“pb 0.0817
2l4p; 0.390 0.401 0.973 **Ra 0.00228
I‘.’L"‘] 0.450 0.463 0.972  Total 0.564
K 0.0427 0.0417 1.024 s 0.0512
e 0.192
fluence for each individual radionuclide. The coeffi- e
RESULTS

cients for the natural radioactive families are the sum
of the individual radionuclide coefficients. The results
are compared in Table 2 with data of Saito and Jacob
in 1995°), The difference observed for the radium
radionuclides is due to the different branching ratios
used: up to 10% larger in this work. For the lead
radionuclides, the simulation of x-rays is not totally
taken into account in the reference. Taking into
account these differences there is a good agreement
between the results and the data of the literature.

The H*(10) conversion coeflicients were derived
using the procedure described in the previous para-
graph. The only difference is the use of the
I(._,('_-Hﬂm)_;‘b as can be seen inl [I—T‘%ualiun (4), also
interpolated from values found m" .

E
CCe(E) = (E) - CCypr 104 (E') (7)

E=0

Table 3. Specific activity to H#(10) conversion coefficients (expressed in 1,107 nSy h™ per Bgm™ (A) and in nSv h™! per
Bq l\g_' (B)) for different source distributions.

Energy (keV)

1107 * aSv ! per Bqm™

nSv h™! per Bg kg™
B = oo (homogeneous)

B=0 B=03 pB=1 B=5 B=10 B=20 B=50
50 4.85 341 2.36 0.940 0.544 0.300 0.127 0.0066
100 6.69 5.49 4.39 2.44 1.62 0.987 0.460 0.0249
150 9.74 8.02 6.48 3.88 2.68 1.68 0.810 0.0449
200 12.8 10.7 8.57 5.19 3.66 2.31 1.14 0.0659
250 15.9 12.9 10.5 6.39 4.59 2.95 1.46 0.0854
364 22.0 18.0 14.7 9.04 6.44 421 2.11 0.124
500 29.2 23.6 19.3 11.8 8.56 5.62 2.85 0.170
662 36.4 304 24.0 15.0 10.8 7.23 3.67 0.221
750 40.7 336 26.4 16.6 12.0 8.04 4.13 0.252
1000 50.5 41.7 33.5 20.8 15.2 10.2 534 0.336
1173 57.2 474 38.2 235 17.3 11.8 6.113 0.385
1250 59.3 493 40.4 24.7 18.3 124 6.512 0414
1333 64.4 51.9 42.7 26.1 19.2 132 6.921 0.441
1460 67.9 553 45.6 278 20.7 14.1 7.53 0.483
1765 77.9 64.3 52.7 332 242 16.6 8.91 0.575
2004 85.7 714 57.3 36.1 26.8 18.7 9.97 0.655
2250 92.5 75.8 62.5 39.6 20.6 20.5 11.1 0.733
2500 101 82.8 67.4 42.6 32.0 224 12.3 0.826
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Table 5. Specific activity to H#(10) conversion coefficients and @/ A for different a layered uniform contamination - /A in
em™ 577 per Bq 27" and H#(10) in nSv h™ per Bg kg™

Energy z 0-5cm 5-10cm 10-15¢cm 15-20 cm 20-25¢cm
(keV)

d/A H*(10) d/A H*(10) b4 H*(10) d/A H*(10) $&/4 H¥10)
50 1.38 0.0065 0.028 0.0003
100 2.55 0.0190 0.267 0.0045 0.043 0.0013 0.009 0.0004
150 295 0.0307 0.362 0.0097 0.079 0.0036 0.020 0.0013 0.005 0.0005
200 317 0.0411 0.444 0.0144 0.111 0.0060 0.031 0.0025 0.009 0.0011
250 333 0.0500 0.524 0.0187 0.139 0.0083 0.042 0.0038 0.014 0.0017
364 372 0.0706 0.669 0.0277 0.207 0.0134 0.072 0.0066 0.026 0.0033
500 4.11 0.0930 0.835 0.0377 0.283 0.0192 0.105 0.0100 0.044 0.0054
662 444 0.118 1.02 0.0485 0.374 0.0257 0.153 0.0142 0.066 0.0080
750 4.59 0.129 1.11 0.0546 0.429 0.0296 0.180 0.0166 0,080 0.0094
1000 5.02 0.163 1.35 0.0707 0.561 0.0395 0.262 0.0234 0.127 0.0141
1173 522 0.185 1.19 0.0811 0.654 0.0464 0.317 0.0281 0.165 0.0175
1250 533 0.195 1.56 0.0862 0.696 0.0500 0.346 0.0303 0.176 0.0188
1333 5.51 0.205 1.64 0.0914 0.740 0.0528 0.370 0.0325 0.196 0.0204
1460 5.56 0.218 1.73 0.0987 0.802 0.0579 0412 0.0362 0.220 0.0229
1765 5.96 0.254 1.96 0.117 0.950 0.0704 0.511 0.0448 0.293 0.0295
2004 6.14 0.281 2.10 0.131 1.05 0.0799 0.586 0.0516 0.338 0.0345
2250 6.37 0.309 2.25 0.146 .16 0.0901 0.656 0.0590 0.390  0.0400
2500 6.61 0.339 2.38 0.156 1.25 0.0998 0.725 0.0663 0.440 0.0453

The calculations were done for (1) plane superficial
source, (2) a homogeneous volume source and (3)
an exponentially decreasing activity as a function
of depth. Theses distributions in the soil correspond
to the classical situations found in the in situ
gamma spectrometry technique. Considering soil
density as a constant, the exponential activity distri-
bution with depth of the Equation (1) can be
expressed as:

A=An-exp(—%-z) (8)

where A is the activity in soil, 4, is the activity per
unit mass at the surface of the soil (Bqg '). B is
the relaxation mass per area (gem ), p is the
ground density constant with depth and =z the
source depth.

The simulations were performed for monoener-
getic sources from 50 keV to 2.5 MeV. Table 3 pre-
sents the specific activity to H*(10) conversion
coefficient for different distributions. When g =10,
the distribution is plane above ground and when
B = co, the distribution is uniform in the soil. The
coefficients calculated for the exponential and
plane distributions are expressed in nSvh™' per
Bqm

Table 4 presents the specific activity to ambient
dose equivalent H*(10) conversion coefficients for
the natural families in secular equilibium and
having a uniform distribution in the ground.

A final simulation has been done for radioactivity
uniformly distributed in 5 cm layers, situation found

in dismantling operations were old contaminations
were covered with uncontaminated earth. Also
shown in Table 5 is the corresponding ®/A4 factor
and H*(10) conversion coefficient for different
ranges of depth from 0 to 25 cm.

CONCLUSION

An efficient Monte Carlo model to calculate the
energy spectra of the photon fluence rate for situ-
ations found in i situ gamma spectrometry has
been described. This model has been used to derive
the ambient dose equivalent conversion coefficients
{ambient dose equivalent H*(10) per unit activity
per unit ground mass or square metre, nSv
h™' per Bgkg ' or nSvh ™' per Bgm ?).
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ANNEXE 4 :

Les décroissances naturelles

4.1. La famille de *°U

o B
. . Rapport . Rapport
. . .. Energie Rapport | Energie , PP Energie , PP
Radionucléide | Période , o d’embr. d’embr.
(MeV) | d’embr. (%) | (MeV) ! (MeV) !
(%) (%)
238 9 4,151 20,9
Y 4471072 | 4 0g 79 - - - -
0,106 7,6 0,063 4,8
2341 24,1j - - 0,107 19,2 0,092 2,81
0,199 70,3 0,093 2,77
234 1,224 1,01 0,765 0,29
Pa L17m - - 2,269 98,2 1,001 0,84
4,604 0,2
Biy 2,4610°a | 4,722 28,4 - - 0,053 0,12
4,774 71,4
4,480 ~0,12
B07Th 75410%a | 4,621 23,4 - - 0,068 0,38
4,687 76,3
226 4,601 5,6
Ra 1600 a 4784 544 - . 0,186 3,59
22pn 3,8235 ] 5,489 99,9 - - - -
28p, 3,10m 6,002 100 - - - -
0,672 48,9 0,242 7,43
24py, 26,8 m - - 0,729 422 0,295 19,3
1,024 6,3 0,352 37,6
5,273 5,8 1,508 17,0 0,609 46,1
24g; 19,9 m 5,452 53,9 1,542 17,8 1,120 15,1
5,516 39,2 3,272 18,2 1,764 15,4
4p, 164 us 7,687 100 - - - -
210 0,017 84
Pb 223a 3,720 100 0,064 16 0,047 425
210y . 4,656 ~60
Bi 5,013 4604 a0 1,162 100 - -
op, 138,4 5,304 100 - - - -
206Pb stable - - - - - -

Tableau 4.1 : description de la famille radioactive de 38y 38].
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4.2. La famille de ~"U
o Y
. . Rapport . Rapport
. . .. Energie Rapport | Energie , PP Energie , PP
Radionucléide | Période , o d’embr. d’embr.
(MeV) | d’embr. (%) | (MeV) . (MeV) !
(%) (%)
4214 5,7 0,144 10,96
B3y 7,03810%a | 4,366 17 - - 0,163 5,08
4,398 55 0,186 57,2
0,206 12,8 0,026 14,5
Bl 25,52 - - 0,288 37 0,081 0,89
0,305 35 0,084 6,6
4,951 22,8 0,027 10,3
Blpy 32760 a 5,014 254 . - 0,300 2,46
5,028 20,0 0,303 2,2
4,873 6,3 0,020 10
275¢ 21,773 a 4,941 39,6 0,036 35 y y
4,953 47,7 0,045 54
5,757 20,4 0,050 8,0
27T 18,72 j 5,978 23,5 - - 0,236 12,3
6,038 24,2 0,256 7,0
5,607 25,7 0,154 5,62
23Ra 11,435 ] 5,716 52,6 - - 0,269 13,7
5,747 9,2 0,324 3,93
6,425 75 0,131 0,12
®Rn 3,96 s 6,553 12,9 - - 0,271 10,8
6,819 79,4 0,402 6,37
5pg 1,781 m 7,386 100 - - - -
0,540 6,32 0,405 3,78
2lpy, 36,1 m - - 0,967 1,54 0,427 1,76
1,372 91,3 0,832 3,52
2114y 6,278 16,2
Bi 2,14m 6623 838 - - 0,351 12,9
207 0,525 0,27
Tl 4,77 m - - U423 99,72 0,898 0,26
207Pb stable - - - - - -

Tableau 4.2 : description de la famille radioactive de 35U [38].
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4.3. La famille de “""Th
o Y
. . Rapport . Rapport
. . .. Energie Rapport | Energie , PP Energie , PP
Radionucléide | Période , o d’embr. d’embr.
(MeV) | d’embr. (%) | (MeV) . (MeV) !
(%) (%)
232 10 3,947 21,7
Th LAL10%a | o 787 ; . 0,064 0,263
0,013 30 0,013 0,30
28pa 575a - - 0,026 20 0,014 1,6
0,039 40 0,016 0,72
1,158 29,9 0,338 11,27
28p¢ 6,15 h - ; 1,731 11,66 0,911 25,8
2,069 8,0 0,969 15,8
5211 0,42 0,084 1,22
228Th 19116 a 5,340 272 - - 0,132 0,13
5,423 72,2 0,216 0,25
224 . 5,449 5,06
Ra 3,66 5 685 049 ; . 0,241 4,10
220 5,747 0,11
Rn 55,6's 6,288 99,89 - - 0,550 0,11
216p,, 0,145 s 6,778 ~100 - - - -
0,159 5,17 0,115 0,59
2py, 10,64 h - - 0,335 82,5 0,239 433
0,574 12,3 0,300 3,28
5,768 7,78 0,633 1,87 0,727 6,58
2p; 60,55 m 6,051 69,9 1,527 4,36 0,785 1,10
6,090 27,1 2,254 55,46 1,621 1,49
2p, 0,299 ps 8,784 100 . . § -
1,293 24,5 0,511 22,6
2081 3,053 m - ; 1,526 21,8 0,583 84,5
1,803 48,7 2,615 99
208
Pb stable - - - R - _

Tableau 4.3 : description de la famille radioactive de 227 [38].
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ANNEXE 5 : Les rayonnements cosmiques

La connaissance de la forme et de la contribution de la composante cosmique est
quelque chose de tres difficile & mettre en évidence. L’intercomparaison EURADOS 2002 a
permis de connaitre cette composante a une altitude similaire a celle du site d’Orsay et ainsi
de pouvoir I'utiliser pour la reconstitution. Mais elle peut seulement étre utilisée pour des

altitudes située aux environs de 100 métres.
5.1. La variation du taux de comptage des rayonnements cosmiques

La variation de la composante cosmique peut s’estimer en spectrométrie gamma in-
situ a partir du taux de comptage de la zone comprise entre 3 MeV et 5 MeV. En effet, c’est
une zone énergétique ou il n’y a aucune composante naturelle ni artificielle qui contribue au
taux de comptage.

La variation du taux de comptage a été ¢tudiée en fonction de 1’altitude des mesures

in-situ et en fonction de la protection mise entre le rayonnement cosmique et le détecteur.
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Figure 5.1 : variation du taux de comptage en fonction de I’altitude et de I’épaisseur de protection.
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La figure 5.1 présente en rose la diminution du taux de comptage en fonction de la diminution
de D’altitude de mesure in-situ. Cette diminution semble suivre une loi exponentielle en
fonction de I’altitude.
Les points en bleu de la figure sont des mesures effectuées a I’intérieur de trois laboratoires :
celui de ’IRSN a Orsay, le LSM (Laboratoire Souterrain de Modane) et le LSCE (Laboratoire
des Sciences du Climat et I'Environnement) du CEA-CNRS de Gif sur Yvette. Sur les
mesures faites au LMRE, la diminution du taux de comptage lorsque I’épaisseur de matériaux
augmente est tres nette. Cette diminution du taux de comptage atteint son maximum dans la
salle blindée du laboratoire utilisée pour toutes les mesures de spectrométrie gamma.
Cette étude du taux de comptage des cosmiques permet de classer les laboratoires suivant la
protection offerte et donc du bruit de fond dii au rayonnement cosmique. Par exemple, les
deux laboratoires LSCE et LMRE ont une salle de mesure de spectrométrie équivalente alors
que le laboratoire souterrain LSM offre un bruit de fond vraiment trés faible.

Une deuxieme étude s’est portée sur la variation du taux de comptage en fonction de
la différence entre le débit de dose total mesuré par la chambre d’ionisation et celui estimé a
partir du spectre germanium (somme du débit de dose de chaque radionucléide présent dans le

spectre in-situ) (figure 5.2).
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Figure 5.2 : variation du taux de comptage 3 — 5 MeV en fonction de la différence de débit de dose
(chambre d’ionisation — spectre germanium).
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Cette différence de débit de dose correspond en fait au débit de dose du rayonnement
cosmique. Il y a une bonne cohérence entre les points de mesure et I’ajustement polynomial.
Cette concordance permet de relier le débit de dose cosmique avec le taux de comptage entre

3 MeV et 5 MeV.

5.2. La correspondance des doses

Un passage important de I’analyse est la comparaison entre le débit de dose mesuré
par la chambre a ionisation et celui estimé a partir du spectre in-situ. La figure 5.3 présente
cette comparaison avec en rose les points de mesure, en vert la droite médiane passant par

zéro correspondant a 1’égalité parfaite entre les deux débits de dose.
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Figure 5.3 : comparaison du débit de dose total avec celui estimé par la mesure in-situ.

Les quelques points en dehors de la droite sont des points de mesure de I’intercomparaison
ISIGAMMA 2005 ou la diffusion n’était pas négligeable pour le calcul de débit de dose.
Toutefois, ’ajustement linéaire des points de mesure (en pointillé) montre une trés bonne

cohérence avec la droite médiane.
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ANNEXE 6 : Les mesures in-situ

6.1. La variation annuelle de activité sur le site d’Orsay

La connaissance du site de mesure d’Orsay passe par une étape de plusieurs mesures
in-situ. L.’étude s’est portée sur la variation de 1’activité en fonction de la période annuelle de

la mesure. Les quatre figures suivantes (6.1, 6.2, 6.3 et 6.4) présentent les différents points de

mesures effectués au cours de ce travail.
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Figure 6.1 : variation de ’activité de ’K au cours de ’année sur le site d’Orsay.

Sur les quatre figures, une stabilit¢ au cours de 1’année est observée permettant ainsi de
définir une activité moyenne du site avec son €cart type. Toutefois, deux variations sont
observables :

e une augmentation de I’activité au cours de I’été qui pourrait s’explique par une
accumulation plus importante de la radioactivité dans les plantes pendant cette période
pour le *°K et due & une retombée de radon pour le *'*Bi.

e ¢t un point plus faible (entouré) pour les quatre figures dii a une épaisseur de neige
d’une dizaine de centimétres sur le sol au moment de la mesure. En effet I’épaisseur

de neige joue le role d’un atténuateur supplémentaire et donc diminue le flux incident.
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Figure 6.2 : variation de Pactivité de *’Cs au cours de I’année sur le site d’Orsay.
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Figure 6.3 : variation de ’activité de la famille de *'*Bi au cours de I’année sur le site d’Orsay.
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Figure 6.4 : variation de Pactivité de la famille de >'*Pb au cours de ’année sur le site d’Orsay.

Radionucléides Activité en Bq.kg” Ecart-type
*1Bj 22,7 1,8
“1%pp 23,0 2,3
“I°Bi 293 3,7
“°pp 27,2 33
T 9,91 0,48
“Ac 25,5 2,6

YK 272 22
BTcs 3,22 0,37

Tableau 6.1 : activité des principaux radionucléides présents dans le sol d'Orsay.

A partir de toutes ces mesures in-situ, 1’activité moyenne des radionucléides présents sur le

site d’Orsay a pu étre déterminée avec son écart-type associé (tableau 6.1).
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6.2. La cartographie du site d’Orsay

Une cartographie du site d’Orsay a été effectuée pendant une journée compléte pour
observer I’homogénéité ou pas de 1’activité des radionucléides présents sur le site. Cette
cartographie de 34 mesures couvrait une surface d’environ 300 m? (maille triangulaire de 4
meétres de coté) prise autour du point de mesure (entouré en rouge) habituellement utilisé. Les
figures 6.5 et 6.6 présentent les activités en *’K et en '*’Cs en fonction de leur localisation sur

le terrain .

Batmiment

Figure 6.5 : activité en “’K en fonction de la position sur le terrain d’Orsay (en Bq.kg™).
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Batmiment

Figure 6.6 : activité en *’Cs en fonction de la position sur le terrain d’Orsay (en Bq.kg™)..

Les deux figures précédentes permettent de voir une activité uniforme en *°K et en *’Cs sur
I’ensemble du terrain.. Il est a noter la diminution de I’activité pour les deux points de mesure

effectuée sur le parking en terre ainsi qu’aux points de mesure situés a proximité de la route.
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6.3. Les autres mesures in-situ
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Figure 6.7 : représentation du débit de dose sur différents sites de mesures effectués par le LMRE.
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La figure 6.7 présente la distribution du débit de dose pour différents sites de mesures in-situ
effectuées par le laboratoire. Cette représentation permet de voir que la contribution des
radionucléides artificiels tels que le *’Cs (en rouge) est trés faible comparée a la dose totale
mesurée. Le seul point de mesure ot le '*’Cs devient important dans le calcul de débit de dose
est un point de mesure effectué juste au dessus d’une accumulation dans le Mercantour sur le
col de la Lombarde.

Les trois derniers histogrammes sont des points de mesures effectués lors de
I’intercomparaison ISIGAMMA 2005. 11 faut noter le changement d’échelle avec le point
chaud du Mercantour comme référence. Les déséquilibres de familles radioactives observés

sur ces points sont dus au fait que la mesure se fait sur une ancienne mine d’uranium.
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ANNEXE 7 : Les spectres énergétiques des différents
radionucléides simulés pour une mesure de 1800 s

7.1. La famille de *°U
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Figure7.1 : spectre énergétique de ***U.
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Figure 7.2 : spectre énergétique de B4Th,
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Figure 7.3 : spectre énergétique de ***Pa.
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Figure 7.4 : spectre énergétique de *°Ra.
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Figure 7.5 : spectre énergétique de *'*Pb.
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Figure 7.6 : spectre énergétique de *'*Bi.
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Figure 7.7 : spectre énergétique de *'*Po.
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Figure 7.8 : spectre énergétique de *'’Pb.
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Figure 7.9 : spectre énergétique de *'’Bi.
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Figure 7.10 : spectre énergétique de *'’Po.
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Figure 7.11 : spectre énergétique de la famille de **U.
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7.2. La famille de **Th
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Figure 7.12 : spectre énergétique de ***Ac.
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Figure 7.13 : spectre énergétique de 28T,
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Figure 7.14 : spectre énergétique de ***Ra.
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Figure 7.15 : spectre énergétique de *'*Pb.
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Figure 7.16 : spectre énergétique de *'*Bi.
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Figure 7.17 : spectre énergétique de ***TI
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Figure 7.18 : spectre énergétique de la famille de >*>Th.
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7.3.  La famille de *°U
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Figure 7.19 : spectre énergétique de *U.
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Figure 7.20 : spectre énergétique de *'Th.
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Figure 7.21 : spectre énergétique de **'Th.
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Figure 7.22 : spectre énergétique de **Ra.
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Figure 7.23 : spectre énergétique de *'’Rn.
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Figure 7.24 : spectre énergétique de *''Pb.
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Figure 7.25 : spectre énergétique de “ 'Bi.
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Figure 7.26 : spectre énergétique de la famille de **°U.
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