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o Introduction a la métrologie

o Définitions et tracabilité

o Organisation de la métrologie

o Radioactivité (historique, applications, chaines de mesures et
incertitudes,...)

o Descriptif méthode primaire dans le cas des Rl

o Descriptif méthode secondaire dans le cas des Rl

o Tests interlaboratoires
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2 equipes de développement utilisant
des systemes d’unités difféerents

- Unité impériale : livre-force
- Unité Sl : newton

Erreur d’échelle:
Une livre-force equivaut a 4,48 newtons

- Destruction de la sonde de la NASA

Colt : USS 125 M
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1983, Air Canada Confusion litre/gallon
Sous estimation de la quantité de carburant
Panne a 12 000 m d’altitude

Vol plané et atterrissage d’'urgence
Pas de victime

1999, Cargo Korean Air
Confusion d’altitude

Tour de contrble parle en metre
Le pilote parle en pieds

8 morts, 37 blesseés

‘ CARNOT UV
| 5 « Beycmm BE “SACLAY




list UNITES

|

En 1775 : plus de 700 unités differentes

Masse Longueur

Livre poids de marc 408,51 g Pied-de-roi Rouen
AlX Pied-de-roi Calais
Livre poids de marc 509,53 g Pied de Paris
Calais

_ Canne de Provence
Livre de 367,128 g
Charlemagne Canne de Troyes
Livre de Paris 489,505 85 g

Nécessité d’uniformisation
essentiellement pour
les échanges commerciaux

270,7 mm

341,8 mm
324,839 416 7 mm
2 005,2 mm

792 mm
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ETALONS
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METRE ETALON -

~ PR

La Convention nationaie, afin de généraliser

. 'usage du systeme métrique, fit placer seize metres

| étalons en marbre dans les lieux les plus flequentes |

}’ de Paris. e o ak S ‘
1 Ces_"mé_,ti‘e‘s furent install‘és entre février 1796 et °

=i

it décembre 1797 Celui ci est I'un des deux derniers

il

Le kilo étalon conservé au BIPM depuis 1889 Le metre étalon n’est plus physique depuis 1983.

Etait le dernier étalon physique La longueur du trajet parcouru dans le vide par la
Remplaceé par : balance du Watt lumiére pendant une durée de 1/299 792 458¢eme
Base = constante de Planck de seconde

Mise en place en 2018 (accord du CGPM)
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cea RIEY 1er aoit 1793
J Convention nationale
Adopte le métre et le grave

Adoption du systéme

1ére CGPM quadridimensionnel
Commission international du métre 3 unités de basem, K, s MKSA
4 juillet 1837 1870 1875 1889 1910 1946 1948
Loi du Signature de la convention du métre Congres radiologie demande Proposition de comparaison
Création du CIPM (puis du BIPM) a M. Curie de fabriquer le 1¢ des étalons nationaux de

etalon de radium Radium

Introduction Kerma, Gy et Ci Création du BNM  Ajout de la mole Adoption du Sv
des unités
A, Ketcd 1960 1961 1963 1969 1971 1975 1979
1954 Adoption du Sl Organisation 1¢ Adoption du Bq et Gy
comparaison par CGPM

internationale d’étalons
Radium

Dissolution du BNM
Transfert de la métrologie au LNE
Laboratoire National de Métrologie et d’Essai
2005
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; LA M’ETROL’OGIE : SCIENCE DE LA MESURE
cea I ASSOCIEE A L’EVALUATION DE SON INCERTITUDE

|

B Au XVllleme siecle, il existe plus de 700 unités de mesure, source de difficultés pour les échanges
commerciaux
B 26 Mars 1791 : naissance du metre (10 millionieme du quart du méridien) Bureau —E
International des =
B 1799 : réalisation du métre de platine T Poids et g
4 Mesures i
B 20 Mai 1875 : création du BIPM a Sévres Bureau International des Poids et Mesures g
B 1895 : découverte des Rayons X par Roentgen B
B 1896 : découverte de la radioactivité par Henri Becquerel e
B 1960 : naissance du Sl : Systéme International d’'unités qui comprend 7 grandeurs : longueur (m), masse

(kg), temps (s), courant electrique (A), température thermodynamique (K), quantité de matiere (mol),
intensité lumineuse (cd).

o seconde, s : Laseconde est la durée de 9 192 631 770 périodes de la radiation
correspondant a la transition entre les deux niveaux hyperfins de 1"état
- fondamental de I’atome de césium 133.
<

Il en résulte que la fréquence de la transition hyperfine de l’état fondamental
de 'atome de césium 133, v(hfs Cs), est égale a 9 192 631 770 Hz exactement.

.
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//upload.wikimedia.org/wikipedia/commons/e/e3/First_medical_X-ray_by_Wilhelm_R%C3%B6ntgen_of_his_wife_Anna_Bertha_Ludwig's_hand_-_18951222.gif
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Définitions et tracabilité
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# Tracabilité _métrologique : proprieté d'un résultat de mesure selon
laquelle ce résultat peut étre relié a une reférence par l'intermédiaire
d’'une chaine ininterrompue et documentée d’étalonnages dont chacun
contribue a I'incertitude de mesure

# Procédure de mesure de réféerence : procédure de mesure considérée
comme fournissant des résultats de mesure adaptés a leur usage prévu
pour I'évaluation de la justesse de valeurs mesurees obtenues a partir
d’autres procédures de mesure pour des grandeurs de méme nature,
pour un étalonnage ou pour la caractérisation de matériaux de référence

# Procédure _de mesure primaire : procédure de mesure de référence

utilisée pour obtenir un résultat de mesure sans relation avec un étalon
d’'une grandeur de méme nature

B INSTITUT
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_ |Mesurer c'est comparer 1 grandeur inconnue
a une grandeur de méme nature prise comme référence

Il faut disposer d'une référence commune ou de références comparables (c'est-
a-dire de référence liees a une reférence commune) : un étalon maintenu par le
|laboratoire national de métrologie d'un pays.

Une référence meétrologique doit étre : commune, stable et facilement accessible

Objectif de tout laboratoire de mesure : fidélité ET justesse

® ® @® O

Fidele mais Ni fidéle Pas fidele Fidele ET juste
Pas juste Ni juste Mais juste

B INSTITUT
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# Mesurer c’est comparer

une grandeur inconnue a une référence dont la tracabilité est
établie dans le cadre du Systeme International d'unités ou
d’'une procedure

# La reféerence peut étre :
# Uune unité
# Une procedure de mesure
# un matériau de reférence
# un étalon

BINSTITUT .
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# Etalon : realisation de la définition d’'une grandeur donnée, avec une
valeur déterminée et une incertitude de mesure associée, utilisée comme
référence

« Etalon_international : étalon reconnu par les signataires d’'un accord
international pour une utilisation mondiale

# Etalon national : étalon reconnu par une autorité nationale pour servir,
dans un état ou une économie, comme base a l'attribution de valeurs a
d’autres etalons de grandeur de la méme nature

# Etalon primaire : étalon etabli a l'aide d’'une procéedure de mesure
primaire ou creé comme objet choisi par convention

# Etalon de référence : etalon congu pour I'étalonnage d’autres étalons de

grandeur de méme nature dans une organisation donnée ou en un lieu
donné
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La tracabilité d'un resultat de mesure assure qu'il peut-étre relié a une
reféerence par l'intermeédiaire d'une chaine ininterrompue et documentée
d'étalonnages dont chacun contribue a l'incertitude de mesure.

Chaine de raccordement nationale

Incertitude Objet mesuré/Méthode Organisme
[ Référence nationale } Institut National de
H rd 7 , .
(étalon ou méthode) Métrologie

— [Etalon de transfertJ
Laboratoires
accrédités
< > [ Etalon de travail ]
< > [ Résultat de mesure ] Utilisateurs

IICNSRTIT8¥ p
ARN université
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J Incertitude

LNE-LI.\IM. >
Mesures primaires
Etalons nationaux et/ou primaires

Laboratoires d’étalonnages accrédités >
Etalons secondaires / Mesures secondaires
Laboratoires d’étalonnages —>

non accrédités
Etalons de travail / Equipement de mesure

/ Utilisateurs / Industriels \ <€ >

cofrac

Réferentiel Qualite : 1ISO 17025
Accréditation COFRAC Etalonnage

ETALONNAGE

B INSTITUT
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Organisation de la
meétrologie
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list ORGANISATION DE LA METROLOGIE

_

metre m

# Instituts Nationaux de Métrologie (INM ou LNM) kilogramme kg

seconde S

# Regional Metrology Organisations (RMO) A:";’éjre ;
elvin

mole mol

candela cd

# Comité International des Poids et Mesures (CIPM)

# MRA (Mutual Recognition Agreement) 93 laboratoires de 52 états
membres, 37 états associes et 4 organisations internationales

# BIPM

# 10 Comites Consultatifs (CCRI) h

# Conférence Générale des Poids et Mesures (CGPM) .

#: Base de Données des Comparaisons cles (KCDB)

#¢ Calibration Measurement Capabilities (CMCs) = S I [

£ ‘ e

B
/\o LIjrrﬁ((ellruncfionm| des
EURAMET [Pt
4 Mesures

' BINSTITUT p
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LA METROLOGIE : UN ENJEU INTERNATIONAL

- Mutual Recognition Arrangement (MRA, 1999) :
une reconnaissance internationale soumise a des
exigences (52 états) :

‘ F
g I |

[ - 1l

[H] | L

Comités Consultatifs
(Rayonnements lonisants, ...)

. systeme qualité (ISO 17025 : laboratoires
d’étalonnages et d’essais)

. participation aux comparaisons clés
. possibilités de mesures et d’étalonnages
soumises a I'approbation des pairs

. transparence : infos sur le site web du BIPM

Organisation européenne de la métrologie :

C’ AFRIMETS vy
. un contexte concurrentiel

BIPM / CCRI
VNIIM NAC NIST PTB NPL
S Afrique Etats-Unis LNE AlEERERE RU
du Sud

Laboratoire National

LNHB

i Becquerel

CARNOT UV


http://www.ilac.org/
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Bureav
International des
CIPM roids et
Mesures
MRA

EURA@ / EURAMET \

LNE'LNM Lnaonnrt?m:
. . HATIONAL |
Mesures primaires RS e ——

Etalons nationaux et/ou primaires

Laboratoires d’étalonnages accrédités
Etalons secondaires / Mesures secondaires

Laboratoires d’étalonnages

non accrédités
Etalons de travail / Equipement de mesure
B INSTIT

/ Utilisateurs / Industriels \
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€« -=-=-=-- >  Systeme International de Référence

<--> Comparaisons Bilatérales } CM CS

Comparaisons intra-RMO

B INSTITUT
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|iSt_A METROLOGIE FRANCAISE : UNE ORGANISATION EN RESEAU

]

LNE : institut national de métrologie francais

'® vatowe

de Paris

LNE-DMSI LNE-LCM

LNE-SYRTE

LNHB laboratoire national de métrologie pour les rayonnements ionisants
depuis le début de I'organisation de la métrologie francaise (1970)

Un atout : la double appartenance du LNHB
au réseau de la meétrologie francaise et au CEA LIST

BINSTITUT
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Masse

e cham

Longueur

Radiomeétrie
Photometrie

/

Temps
Freguence

I’.@vatoire
de Paris

ORGANISATION DE LA METROLOGIE FRANCAISE

4 |aboratoires Nationaux de Métrologie

LNE-LNHB/CEA
LNE-LCM/CNAM
LNE-SYRTE/OP

LNE

LNE-SYRTE/OP

Laboratoire National

@ Rayonnements | NE-LNHB/CEA LnHB
lonisants _—

6 Laboratoires Associes

- LADG (débitmeétrie gazeuse) NS {

- IRSN (dosimétrie neutrons) Température

- CETIAT (hygrométrie, débitmétrie liquide, anémométrie) Grandeurs s LIN=

- ENSAM (pression dynamique) thermigues

- Observatoire Besancon (temps-fréquence) Electricité

- TRAPIL (débitmétrie des hydrocarbures liquides) Magnetisme

-

B INSTITUT
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Cea

list MISSION SOCIETALE ET SOUTIEN INDUSTRIEL

REPUBLIQUE FRANCA!

E//..

Libvrré = £golis » Fratern

iné
ISE

DE L' INDUSTRIE EY DU NUM)

MINISTERE DE L'£CONOMIF
F0UE

|

DIRECTION GENERALE
DES ENTREPRISES

La métrologie regroupe I'ensemble des techniques permettant d'effectuer des mesures, de garantir leur exactitude et

de les interpreter.

Pour les industriels, assurer la tracabilité et la fiabilité de leurs mesures est essentiel pour maitriser leurs procédés de

fabrication et veiller a la qualité de leurs produits.

Ié—b

La métrologie peut donc appporter une contribution majeure a la compeétitivité des entreprises.

Laboratoire Nationa

LNHB

Henri Becquerel

BINSTITUT 7
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Radioactivité

Laboratoire National

L n H B - &Nﬁ\SRTfl“Tg% université
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list LA RADIOACTIVITE

Quelques étoiles historiques Henri Poincaré
(1854-1912)

Wilhelm Conrad Roéntgen
(1845-1923)

Henri Becquerel
(1852-1908)
Pierre (1859-1906) et
Marie (1867-1934) Curie




28 list Ladecouverte desrayons X

____ .

« Je travaillais (le 8 novembre 1895) au soir
avec un tube de Hittorf-Crookes, lequel était
entierement entouré de papier noir. Un
morceau de papier au platinocyanure de
baryum (écran luminescent) se trouvait a coté
sur la table. J’envoyais un courant a travers le
tube et remarquais, en travers du papier, une
ligne noire, particuliere. Il était exclu que la
lumiere puisse venir du tube car il était
Wilhelm Conrad Rontgen entierement recouvert du papier, et ce dernier

(1845-1923) ne laissait passer aucune lumiere... Je pensais
qu’il s’agissait de quelque chose de nouveau,
mais encore inconnu ».

v/,

« Afin d’étre bref, j'utiliserai le terme
‘rayons’, et pour les distinguer d’autres du
méme nom, je les appellerai ‘rayons X’ ».

B INSTITUT
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ced |iSt La découverte de la radioactivité

.

A la suite de la découverte en 1895 des rayons X
par Wilhelm RoOntgen dans un article de Henri
Poincaré paru le 30 janvier 1896 dans la Revue
générale des Sciences, on lit :

« Ainsi c'est le verre qui émet les rayons Rontgen
et il les émet en devenant fluorescent. Ne peut-on
alors se demander si tous les corps dont la
fluorescence est suffisamment intense n'émettent
pas, outre les rayons lumineux, des rayons X de
Rdntgen, quelle que soit la cause de leur
fluorescence ? ».

Henri Poincaré

(1854-1912) Henri Becquerel étudie, a la demande d’Henri
Poincaré, le rapport entre la phosphorescence et
les rayons X.

B INSTITUT
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ced |iSt La découverte de la radioactivité

|

Antoine Henri Becquerel est le 3*m des 4
Becquerel qui ont occupé la chaire de physique du
Muséum d’Histoire Naturelle.

Son grand-pere et son pere travaillaient déja sur les
phénomenes de  phosphorescence et de
fluorescence.

Edmond Becquerel (le pere), reférence mondiale
dans le domaine a mis au point le phosphoroscope
qui permet de mesurer la durée de Ia
phosphorescence induite.

Henri Becquerel

I a pu classer par ordre d'intensité les effets
(1852-1908)

lumineux induits dans diverses substances.

Les sels d'urane sont en téte de liste (20 fois plus
intense que le sulfure de calcium, second).

B INSTITUT
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@2zl list Ladecouverte de laradioactivite

|

A partir de 1898, Pierre et Marie Curie
s'interessent a leur tour au phénomene et
découvrent puis isolent le polonium et le
radium, dont les rayonnements sont un
million de fois plus intenses que ceux de
l'uranium.

Henri Becquerel se lie aux Curie. Il les
aide, présente leurs communications a
I'’Académie des sciences, leur apporte son
appui. Pierre et Marie Curie lui prétent du
Pierre (1859-1906) et radium, avec lequel il fait de nouvelles

Marie (1867-1934) Curie experiences.

I|CNSRT|T(% p
ARN université
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Le premier prix Nobel de Physique (1901) a été attribué a RdOntgen pour sa
découverte des rayons X.

Il est attribué en 1903 a :
- Henri Becquerel pour sa découverte de la « radioactivité spontanée » et

- Pierre et Marie Curie pour leurs recherches sur le rayonnement découvert
par Becquerel

Bien que le terme de radioactivité ait été introduit par Marie Curie pour la premiere
fois apres la séparation du radium et du polonium avec Pierre Curie.

BINSTITUT 7
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_ LA RADIOACTIVITE ARTIFICIELLE
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Fredéric Joliot (1900-1958)
Irene Curie (1897-1956)

A sa sortie de I'Ecole de physique et chimie, Fredéric Joliot est adressé par son

maitre Paul Langevin a Marie Curie et devient son assistant a I'Institut du radium
a Paris. Irene est la fille de Marie et Pierre Curie.

lls se lancent dans |'étude des noyaux atomiques

.l(:NSRT[Tg{ .
ARN université
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LA MESURE ET L’ EXPRESSION DU
RESULTAT
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LA CHAINE DE MESURE

B INSTITUT
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Capteur |  Amplificateur

Tratement

—

Visualisation

On va mesurer :

* Le nombre d’émissions de particules ou de photons

» L'énergie perdue par les particules ou des photons

dans le milieu détecteur

136 « M
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Les performances de la chaine de mesure vont dépendre entre autres :
« Géomeétrie de mesure
- Efficacité de détection du détecteur
* Bruit de fond

» Temps mort

B INSTITUT
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Compteur sonde a scintillation :

AR " Seule la fraction €/ 47R? est
" ‘comptée

Compteur — puit : / Nal
/N

L. 1 totalité de |
PM a quasi totalite ’e a PM
source est comptee
NS N AN Mg
-~/

B INSTITUT
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Le rendement de détection est compris entre O et 1 et dépend de la nature du
rayonnement et de son énergie.
On distingue :

* Rendement intrinseque

Nombre de particules déetectées/ nombre de particules ayant traversé le détecteur

* Rendement extrinseque

Nombre de particules déetectées/ nombre de particules émises par la source

llchRTlT(% p
ARN université
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Temps mort : intervalle de temps qui sépare deux détections

Dépend du détecteur et de I'électronique

N mesuré = N reel (1- 1)

Tl
—

Temps mortw 1_1 = l_‘__l'_i Paralysable
k X |
A

A

Evénements dans le détecteur Temps -

T2

T rt
emps mo 1 1 i Non paralysable

*

.
versite
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Mouvement propre : Taux de comptage sans source

Causes
» Rayonnement tellurique
« Rayonnement cosmique
» Radioactivité intrinseque des matériaux du détecteur
 Impulsions parasites de |'électronique

Réduction possible

* Blindage de I'enceinte mesure

 Veto cosmiques

IICNSRTIT8¥ p
ARN université
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L’EXPRESSION D’UN RESULTAT
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CALCUL D’INCERTITUDE

BINSTITUT 7
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Bureau _ |
International des Le Guide pour I'expression de
Poids et l'incertitude de mesure (GUM) constitue

I Mesisres le document de référence fondamental.

The series consists of the following parts:
JCGM 100 — Evaluation of measurement data — Guide to the expression of
uncertainty in measurement (ISO/IEC Guide 98-3)

JCGM 101 - Evaluation of measurement data — Supplement 1 to the "Guide to the
expression of uncertainty in measurement” — Propagation of
distributions using a Monte Carlo method (ISO/IEC Guide 98-3-1)

JCGM 104 — Evaluation of measurement data — An introduction to the "Guide to
the expression of uncertainty in measurement” (ISO/IEC Guide 98-1)

BINSTITUT .
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Incertitude
Parametre associé au résultat de mesure qui caractérise la dispersion des valeurs
qui pourraient raisonnablement étre attribuées au mesurande.

L'incertitude c’est le doute sur la représentativité du résultat.

Dans le GUM, le calcul d'incertitude est fondé sur le fait que tout résultat de mesure (et
pas seulement les résultats de mesure que I'on peut répéter) est une variable aléatoire.

Cette variable aléatoire est basée sur une distribution de probabilité dont il faut
déterminer 2 principaux parametres : moyenne et écart-type.

On distingue :

* Incertitude de type A : obtenue a partir d’'une frequence de distribution observée.

* Incertitude de type B: obtenue a partir d’'une fréquence de distribution supposée

BINSTITUT .
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Modélisation du Mesurage

En régle générale le mesurande Y est exprime a partir de N autres grandeurs X, X,
p TR

Soit :
Y. =f()(1, x;. X3. o Xn)

Regle de combinaison des variances

[
() = 2[&2]2“2(&)
i

Altention : Valable seaulement si les x, sont indépendants

Incertitude élargie

U=k xu,

BINSTITUT =
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Exemple d'une mesure par spectrométrie gamma

A} Comptage

/ ‘\L P(Ez)xR(Et)xt l—IClx—

Energie

: activité massique de [’échantillon (Bq/kg)

: comptage brut sous le pic d’absorption totale

: bruit de fond sous le méme pic (mesuré pendant le méme durée)

: probabilité d'émission de la raie choisie

: rendement d'absorption totale a l'énergie Ei

: durée de la mesure en seconde

/ICi : divers facteurs de correction appliqués (décroissance, pertes de
comptage, absorption,...

m : masse de [’échantillon (kg)

T OO Z>

INSTIT
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Sources d'incertitude
N : comptage brut sous le pic d'absomtion totale, VN
B : bruit de fond sous le méme pic (mesurd pendant le méme durde), VB

P : probabilite d'émission de la raie choisie, donnee par les tables de données nucleare
R : rendement d'absorption totale a I'énergie Ei, donné par la courbe d'étalonnage
t : durée de la mesure en seconde, en principe négigeable

{ICi : divers facteurs de correction appliques (décroissance, pertes de comptage,
absorption, ...), a calculer

m : masse de l'echantilion (kg), en principe négligeable (balance danalyse classigue)
devant les autre causes dincertitude;

BINSTITUT =
CARNOT UV
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Incertitude statistique de Nombre d'impulsions a

comptage dénombrer
10 % 100
N + VN
1% 10 000
0,1 % 1 000 000

Accepter d’augmenter l'incertitude statistiqgue d’'un facteur 10 permet de
réduire le temps de comptage d’un facteur 100

BINSTITUT =
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A= p(E}xE(E)xr HE <

A= P(E)x::;{E)xr HE‘}{_

+ + + +
*'4' Nzrwt PE(E:'} RE(EE) ‘t: m

uc(A) _ \IHEC(NM) u?(P(E))  u*(R(E))  u’(t)  u’(m)
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Cas courants de propagation des variances
y =X, X, % X3
u? (y) = u?(x,) + u?(x,) + u?(xs)

Xy X Xo
y:

X3

we(y) wi(x)  uR(x) | ui(xy)
y P W 2
X2 X3

2
y X
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SEUIL ET LIMITE DE DETECTION
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La plus petite valeur d’activité detectable lors d’'une mesure dépend :
» du temps accordé a la mesure donc du nombre de désintégrations détectées ;

* du bruit de fond de l'installation de comptage.

Cette valeur est déterminée par rapport a une valeur dite « seuil de décision » (SD).
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Dans le cas de la recherche de tres faibles activités, la mesure d’'un échantillon
peut donner un résultat tres proche de celui du bruit de fond de linstallation de
mesure.

Valeur supérieure au bruit de fond
mesuré mais due a la fluctuation
statistique de ce bruit de fond

/ \ Valeur inférieure au bruit de fond
" \ mesuré mais due a la réelle présence
d'une faible activite

Bruit de
Mesure
Fond

Compte tenu du caractere aléatoire du processus de désintégration radioactive, un
résultat tres supérieur au bruit mesuré ne donne pas l'assurance totale d’une
présence de radioactivité.

Pas plus qu'un résultat tres legerement inférieur ne garantit I'absence de
radioactivitée.
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Pour se prononcer l'analyste fait appel aux notions de seuil de décision et de
limite de détection.

Le seuil de decision (SD) correspond a une valeur de comptage, pour laguelle on
estime que, compte tenu des fluctuations statistiques du bruit de fond, on peut
affirmer avec une probabilité suffisamment élevée de ne pas se tromper, qu'un
comptage supérieur a cette valeur SD revele effectivement la présence de
radioactivité dans I'échantillon mesure.

L’activité de I'’échantillon et son incertitude peuvent alors étre calculées.
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Si par contre la mesure de I'échantillon donne un comptage inférieur a la valeur SD

On peut seulement affirmer, également avec une probabilité quantifiée de ne pas se
tromper, gue méme si une radioactivité est présente, bien que n‘ayant pas éte
détectée, elle est en tous cas inférieure a une valeur appelée Limite de Détection
(LD).

Selon les techniques de mesure, la limite de détection est approximativement egale
a 2 fois la valeur du seuil de décision.

A<LD A+ (A)

SD LD
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En premiére approximation la valeur de SD correspond en fait a une mesure dont
la seule incertitude statistique de comptage est égale a 100%.

Dans certains cas, quand on ajoute les autres composantes d’incertitude
(étalonnage, rendement chimique...) on peut obtenir une incertitude globale sur la
valeur exprimée supérieur a 100% par exemple :

A= (50 + 53) Bq

Ce qui peut étre troublant pour le destinataire du resultat !
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La norme de référence pour le calcul des SD et LD est I'ISO 11929

ISO 11929:2010

Détermination des limites caractéristiques (seuil de décision, limite de
détection et extrémités de l'intervalle de confiance) pour mesurages de
rayonnements ionisants -- Principes fondamentaux et applications
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EXEMPLES D’APPLICATION DES

RAYONNEMENTS IONISANTS
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Au dela de la production d’énergie électrique d'origine nucléaire, on
retrouve des utilisation de radionucléides et de rayonnements dans :

* Les services de médecine nucléaire

* Les laboratoires de recherche

* Les installation industrielles
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Quelques radionucléides naturels sont utilisés directement (14C)

La majorité des radionucléides utilisés sont des radionucléides artificiels
spécialement génerés et conditionnés pour ces applications.

lls sont produits par :
* Irradiation neutronique d’isotopes stables (°°Co, 1°?Ir) ;
« Séparation chimique de produits de fission nucléaire (*3’Cs, %0Sr, 8Kr,131]) ;

* Irradiation d’isotopes stables par des particules chargées d’énergie élevée
(alpha, deutons, protons, ions lourds, etc.) 11C, 1°0, 18F, 13N,

Une centaine de radionucléides sont utilisés dont une trentaine en grandes
guantités.

B INSTITUT
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L'intérét des radionucléides repose sur :

Leur capacité a émettre des radiations capables d’induire des transformations
de la matiere

» lidentification et la mesure apportera des informations sur les
caractéristiques de cette matiere.

L'identité chimique des radionucléides avec des isotopes stables et la possibilité
de détecter leurs rayonnements avec une grande sensibilité

« Utilisations de radio traceurs en médecine nucléaire ou dans lI'industrie

BINSTITUT =
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Activation neutronique

A1 As1 A+
X+ n > X » Y
A z T+

L'identification de X* ou de Y permet d’identifier et/ou de doser X
* Recherche d'impuretés dans des composeés que 'on veut tres purs
 Caractérisation d’alliages spéciaux en métallurgie
» Dosages d’oligo éléments en biologie

* Etc.
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Analyses par traceurs radioactifs

Dilution radio-isotopique : exemple détermination du volume d’une poche d’eau

O [HD+HTO | Agy,

Anx\f,:;,:.-ﬂkx W‘l‘"h"ru}

V=V A 1
= :5{ —
' A

B INSTITUT
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Utilisations médicales

Thérapeutiques

« Radiothérapie : Irradiation par une source de rayonnement placee a
distance du patient

» Curiethérapie : Irradiation par une source de rayonnement implantée a
I'intérieur ou au voisinage de I'organe a traiter

Diagnostiques

* In vivo : fixation par I'organisme de molécules marquées au moyen de
radioisotopes + imagerie par détection des rayonnements emis.

* In vitro : suivi des combinaisons antigenes/anticorps

B INSTITUT
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Sciences de la terre

Datation
« 14C (T, = 5730 ans) : ages compris entre 25 000 et 40 000 ans

« 232Th : ages compris entre 150 000 ans et quelques millions d’années

« 40K/40Ar : Ages compris quelques centaines de millions et 1 milliard d’'années

Diagraphie nucléaire en prospection miniere e b o
« Caractérisation des sous-sols Détecteur i, 1 <5007, Neutrons
He ; ] AL s L Thermigues
| ] [ - o
Source  ERETd q. & e Neutrons
Am O,B8 Tl e = .. Rapides

4 -.‘ .. ..‘

B 4 CARNOT TV
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Sédimentologie dynamigque

 Choix du point de rejet des produits de dragage d’'un port

~0
g =t
n3
by
Q<
24
Cao
=F
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Cia IIStJ Applications industrielles

Contréle non destructif

« Gammagraphie
> Génie civil
» Chaudronnerie

« Jauges radiométriques de mesure
> Niveau
» [Epaisseur
> Densité

* Traceurs industriels

» Recherches de fuites

B INSTITUT
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* Irradiation de denrées alimentaires a des fins de stérilisation

» Préservation de biens culturels (Ramses II)
» Durcissement de matériaux
 Coloration de matériaux (verres, topazes)
» Radio traitements chimiques
> Textiles
> Matiéres plastiques
> Biomatériaux a usage medical

ETC...

B INSTITUT
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METROLOGIE DES RAYONNEMENTS
IONISANTS

Moyens disponibles au LNHB

(Laboratoire National Henri Becquerel)




Colbalt 60 Co
27 protons
33 neutrons

Nickel 60 Ni
28 protons
32 neutrons

Héon 22 Ne
10 protons

® IN2P2 12 neutrons

Chlere 37 CI
17 protons
20 neutrons

Argon 37 Ar
18 protons
19 neutrons

METROLOGIE DE L’ACTIVITE

L’activité (Bq) et de flux (s?)

Gazeux

Liquide

-t
|

-
.y v
-

-
.
.‘ l.\.
Radium 226 Ra

88 protons
138 neutrons

Radon 222 Rn
86 protons
136 neutrons

Carbone 11
Fluor 18
Radon 222

photon gamma
v
- r\j“
e Y
.. /-
» ”~

Noyau excité Noyau desexcité

Laboratoire National

LNHB

Henri Becquerel

lode 131
Carbone 14
Plutonium 239
Uranium 238

Radionucléide Période radioactive

20,4 minutes
1,83 heure
3,82 jours
8,05 jours

5 730 années

24 100 années

4,47 milliards d’années
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, EVALUATION DE DONNEES NUCLEAIRES ET
cea Ry ATOMIQUES DE DESINTEGRATION

.

1995 : création du Decay Data Evaluation Project (DDEP) initié et coordonné par le LNHB

eop——L O 1600 (7) a
La
* Ra

v Emission intensities
per 100 disintegrations

i N
oooooooooooooooooooon;
a
a
-1

. 0'000::)6 3- 63547/ 23222 a EEE
AL e/ g
- 4*- 448_37// o
Cohérence Base de donnees
internationale Nucléide
032 ns - 2t 18&21'/ =
. % st O MIN‘I TABLE pE
94,028 “ENELOPE: §  Cofume— | RADIONUCLEIDES
38232 ) a5 w0t/ Simulation of P oo BN
“Rn_ Electron and P i
KA Photon R FTRE——
A partir des données publiées et de leur analyse, Transport -

établissement de valeurs recommandées pour les
schémas de désintégration des radionucléides. Tra_n_Sfert ELUbx
utilisateurs

Edition et publication sous forme de Monographie
BIPM, document de référence pour les comparaisons
internationales (décision du CCRI-(1l)).

- -|CN SRTITS{
LI ARN
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http://www.Inhb.fr/donnees-nucleaires/donnees-nucleaires-tableau/

Activités R&D W

Données atomiques et nucléaires

Filtrer les données :

Entrez votre valeur

@ par Elément O par Numéro atomique (Z) O par Nombre de masse (A)

umver5|te

La Tb Tm Yb Lu
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http://www.lnhb.fr/donnees-nucleaires/donnees-nucleaires-tableau/
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http://www.Inhb.fr/donnees-nucleaires/donnees-nucleaires-tableau/

Présentation Vv 5 Services W ) Activités R&D W "' Données nucléaires W @ @
Nuclide rd In UpDate Type (?) Table (7) Comments (?) ASClI files (7)
H-3 3H 1 3 04/09/2006 1 ﬂ n ﬂnn
Be-7 “Be 4 1 18/02/2004 1 n ﬂ n n
C-11 e 6 1 03/11/2011 2 n n ﬂnn
C-14 4C 6 7 22/11/2012 1 n ﬂnn
N-13 3N 7 1 08/04/2004 1 n E n n
0-15 20 8 1 01/06/2004 1 n n ﬂnn
F-18 8F 9 1 01/09/2014 2 n ﬂnn
Na-22 2Na 11 5 06/08/2009 3 n n ﬂnn
Na-24 2Na 11 1 16/06/2014 2 n ﬂnn
Al-26 4] 13 99 24/07/2003 1 n n ﬂ n n
p-32 azp 15 1 08/04/2004 1 n ﬂ n n
P-33 3p 15 1 08/04/2004 1 n E n n
5-35 B 16 7 27/02/2012 N n n ﬂnn
Cl-36 3¢ 17 7 04/06/2012 N n ﬂnn
Ar-37 STar 18 7 16/10/2012 N n n ﬂ n n
Ar-41 Har 18 6 04/05/2010 3 n ﬂ n n
K-40 40K 19 5 01/08/2012 2 n n ﬂnn
Ca-41 4Ca 20 3 24/04/2013 N n ﬂ n n
Ca-45 Ca 20 7 11/04/2012 N n E n n
T Sc-44 H5c 21 1 27/04/2004 1 n n ﬂ n n
Sc-46 455¢ 21 1 01/09/2014 2 . n ﬂnn M INSTITUT o
LnHB i 4 _' université



http://www.lnhb.fr/donnees-nucleaires/donnees-nucleaires-tableau/
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list METHODES DE MESURES EN RADIOACTIVITE

Coincidences 41mf-y _ )
Scintillation liquide TDCR 4y cristal puits

méthodes primaires
méthodes secondaires

Scintillation
Chambre liquide
d’ionisation
a puits

Source solution de MnSO,
neutrons
Détecteur
NaI(Tly
L, . Détecteur
Spectrometrie pretee Cerenkov
| ®M)
X et Y Pomp

—

| LT— Neutron : bain de manganése

- . -
I‘ LnHB BNSTITUT .
” et Sty CARNOT 2
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Méthodes primaires

coincidences 41mB-y

solution de MnSO,

Source
neutrons

Détecteur
NaI(TD)

Détecteur
Cerenkov

(PM)

prélevement l

Compteurs
Proportionnels triples

Pompe

—

P

Angle Solide Défini ' .
| ASD (alpha) Neutron : bain manganese
Henri Becquerel | 77 :‘v




list Méthodes secondaires
— |

Chambre d’ionisation
(activimetres)

Multiplicité des méthodes de
mesure

Scintillatio

liquide Redondance meétrologique

“<
b
-
s
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Raccordements et eétalonnages
Radiothérapie

Médecine nucléaire

Diagnostic

Radioprotection

Industrie nucléaire

Environnement
Défense

Recherche

atoire

orano

LEA

IINSTITUT =
CARNOT UV
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http://www.champagne-ardenne.drire.gouv.fr/surete/nuc-chooz.jpg
http://hautcotentin.free.fr/mer/construction/photo/redoutmerg.jpg
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X14

4 Etalonnage de sources neutroniques JF“‘"
s ' ‘

X
Py

LRl

[ Reéalisation de tests interlaboratoires b . a:_:l
Laip B8

BINSTITUT P
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ceR ||St LE LNHB ET LA SANTE PUBLIQUE

|

B Prestations dans le domaine médical et en particulier en
Radiothérapie et médecine nucléaire

B 330 Certificats d’étalonnage émis en 2022

‘ Risque élevé : 1 etalonnage ~ 1000 a 3000 patients

B Neécessite d'une organisation assurant une tracgabilité irréprochable
(ISO 17025)

B Grand soin apporté aux activites du LNHB

BINSTITUT 7
CARNOT UV
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cea QIR
m Nombre de comparaisons cles
Internationales soumises :
» 1°"rang en radioactivité
> 3€me rang en dosimétrie

m Projets européens EPM :
» 7 projets en cours dont 1 coordonné par le LNHB

m ICRM-2019: 15 % communications orales Ne¥
30 % auteurs + coauteurs

T'able of Radionuchdes
(Vol. 8—A ~ 41 10 198)

LOLDE V. Crmre, ©. Deast. MA K iaty. X Mueeos
A A

m Monographie BIPM n°5 « Table of radionuclides »
(v8 2016) : ouvrage de réference pour les données

m Le Mini Table of Radionuclides (2015) RADIONUCLEIDES

2015

MINI TABLE oF
RADIONUCLIDES o s—

.
universite
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Permettre I'acces des utilisateurs
aux reférences metrologiques dont ils ont besoin
dans le cadre d’'une tracabilité rigoureusement établie

Bureau N

International des ‘
T Poids et EURAM\ ET’ Transfert
} Mesures
aux
Cohérence au utilisateurs
niveau international
Maintien et =
amelioration

Cohérence et Systéme qualité
excellence de la ISO 17025
chaine métrologique
nationale

des références

BINSTITUT .
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list EXEMPLE DE TRACABILITE

R&D S=Gc-Gc—

Transfert aux utilisateurs

Méthode de transfert LNHB : e
N Instrument de mesure utilisé dans
chambre d'ionisation a puits ) L
les SMN : activimétre

Méthode primaire LNHB :
scintillation liquide

oy —
‘irs: ‘\Doules

Lot
7\ ~ ions '*
gu’ <999

(kBQ) (MBq) (10 MBg-GBQq)
1% 1,5% 3a4%
AFSSAPS Sdécision 25-11-20082
~ e
<5% <15 %
bon actions correctives arrét immédiat

Laboratoire National information ASN+ANSM déclaration écart
knneﬁug

TS -
A université
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|iSt METROLOGIE DE L’ACTIVITE DES RADIONUCLEIDES

|

Méthode primaire : procédure de mesure de Méthode secondaire : procédure de mesure
référence utilisée pour obtenir un résultat de relative basée sur I'utilisation d’un
mesure sans relation avec un étalon étalon de référence

Méthode primaire Méthode secondaire

N N
A—__ A=A
& A N,

g : rendement global source/détecteur A : activité inconnue de la source (BQ)

g est a priori inconnu A, : activité de I’étalon

Il peut étre : - mesuré N : taux de comptage de la source (s?)
- calculé N, : taux de comptage de I’étalon

- extrapoléa 1l

BINSTITUT -
85 o A CARNOT  ETIVETERIe
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Méthodes primaires

BINSTITUT =
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= Quelgques généralites

= Méthodes de mesures primaires utilisées au LNHB
= Comptagesy
= Scintillation liquide
= Coincidences 4nf3—y

* Quelques exemples

= Mesure, raccordement, intercomparaison

B INSTITUT

CARNOT [TVNaney
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t—) Réalisation de la mesure primaire d’activité d’un radionucléide :

-

Schéma de désintégration du radionucléide

types de desintégrations (a, B, v, e- e+) / énergies / probabilités

Evaluation des données de désintégrations et édition de tables

Monographic BIPM-S

f les données :
tre valeur
Table of Radionuclides |

(Vol.1 -A=110150)

MM Bé, V., Chisté, €. Dulien

latomique (2) O par Nombre de
ISBN 92.822-2204-7 (set)

ISBN 92.822.2219.8(CD)
editd by LNE - LNEB

Momaptes OIS

Fable of Radionuchides
(Vol. 8—A -~ 41 10 198)
MALBL V. Cre, €. DL;_A..NA.XI_H.I X Nsw

VO r-\nx
Iu!_n

u fobiot

DIREAD INTERNATIONAL OS5 OIS 5T MESLRE

B d oo £ 4730V

Laboratoire National

LNHB

Henri Becquerel

ATIONAL DES oo
o B>

N Monographie
BIPM-5

Table of Radionuclides

‘Tables published in Vol. 1 to 3 and associated
comments on evaluat

H

o -}

NS > Choix de la méthode
, e &' a0l TaAs ,
T Y e e et du détecteur
.'2 ¥ ikl 2" avtaEn 5% s
5_}, = Réglages de la
N o chaine de mesure
: L AR Fa ] S
= Calcul du
rendement
) W o8 —
NI
Q7 = ZE33.07 ey
®p =100
MW INSTITUT =
CARNOT NNV
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P Chaine de mesure
ce2a I IS_-IEE@ (détecteur, électronique d’acquisition, PC, programme...)

Exemple de systéme de mesure simple ‘classique’

ain + filtres sélecteur d’amplitude
source (9 ) ( p )

e discriminateur
F amplificateur > A m
- +temps mort cch. comptage

——[>— Préamplificateur

a -

Convertisseur analogique/numérique
(Codage amplitude)

Channels

affichage
détecteur gamma

Réqglages
> résolution (déformation du spectre en spectrométrie gamma)
» empilements (deformation du spectre + perte de comptage)
» correction des pertes de comptage (temps morts)
B INSTIT

uT p
CARNOT UV
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Acquisitions et traitements des données
(échantillons, programmes, corrections, estimation de l'activité...)
Résultat / certificat d’étalonnage

Bilan des incertitudes ‘classique’

» fluctuations statistiques dans le comptage, (écart-type expéerimental)

> pesée des échantillons mesurés, donnée dans la fiche de pesées pour chaque échantillon
» temps mort, technique du temps actif (échantillonnage des impulsions, horloge)

» décroissance radioactive, calcul

> période radioactive, donnees nucléaires

» mouvement propre, taux de comptage enregistre en absence de source rayonnante

» rendement de détection, calcul

» impuretés, contributions obtenues par spectrométrie

BINSTITUT =
CARNOT UV
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Cea ||StJ Méthode du cristal-puits Nal(TI)
= Basée sur l'utilisation d’un cristal Nal(Tl), de gros volume muni d’un puits au fond duquel
I’échantillon a mesurer est placé (4= sr)

Inox conteneur

Alumine couche réflectrice

Nal(Tl) Scintillateur

Alumine couche réflectrice

Béryllium

Protection altuglas

/ Position de la source
Photomultiplicateur

- N

discriminateur A -
+ temps mort _
B INSTIT

Ut -
CARNOT NINVETEIIE:
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> Radionucléides a schéma de désintégration complexe, plusieurs y en cascade

Rylobal = 1 - (1 = R) =» Courbe (_je rendemept de_detection de photons y
en fonction de leur énergie (calcul Monte Carlo)

R,: rendement de détection de la transition i

Radiorudédepée 1
0.95

0.9
< 0.85
Y1 08F

0.75 :

0.7
0.65

Si R(r) = R(r) = Ryy) = 080 (2) 0sE

alors Ryp, = 0,992 (3)

B INSTITUT
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cea IistJ Méthode RCTD

= RCTD = Rapport des Coincidences Triple a Double, basée sur la scintillation liquide

- mesure d’activité de radionucléides émetteurs p ou par capture électronique
- systeme de détection a trois photomultiplicateurs (PMT)
- flacon : solution radioactive + un scintillateur (UltimaGold, Hionic fluor...)

- utilisation d’un modeéle statistique du nombre de photoélectrons créés dans le compteur RCTD

Traitement des signaux

Flacon . Comptage des coincidences
Double (AB, BC, AC)
Triple (ABC)

Preampllflcateu rs
RCTD =T/D

|

Modele RCTD

[ & = F(RCTD) ]Stat, MC

Flacons

scintillation liquide
BINSTITUT
CARNOT umver5|te
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Modele statistique

= Le nombre de photons émis suite a un dépoét d’énergie E dans le
scintillateur suit une distribution de Poisson avec une moyenne m(E) :

m(E) = J‘E A dE
o 1 + kB (dE/dI)

dE/dl : pouvoir d’arrét des électrons dans le scintillateur
kB : parametre de quenching ionisation (constante de Birks)
A : photons/MeV

= Probabilité de compter au moins 1 photoélectron dans un PM :
P(E) = 1-exp(-m(E).n /3)

n, efficacité quantique du PM

= Activité

BINSTITUT .
CARNOT UV
S-SACLA!
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Exemple de calcul de rendement : cas simple H-3 (spectre )

Rendement de détection vs. RCTD

Rendement de détection

B INSTITUT

CARNOT [TVNaney
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=» RCTD = Rapport des Coincidences Triple a Double, utilisation de I’effet Cerenkov

= Intérét de latechnique RCTD-Cerenkov
Mesure directe en solution aqueuse (pas de liquide scintillant)

- préparation des sources simplifiée (mesure rapide)
- réduction de possibles instabilités chimiques en scintillation liquide

Propriété discriminante de I'effet de seuil Cerenkov (~ 260 keV en solution aqueuse)

Mesure 1C
- radiopharmaceutique (T, ~ 20 min)
- emetteur B* (E max. 960 keV)

414645 f-— —— —— —— —— —— —— —— —— —

412645 +— —— —— —— —— —— —— —— H— —— —— —— ——

[}
410845 +— t— —— —— ——g— —— —— o— —— —— — —}%— -— -

408645 +— —— —— —— —— —— —— —— S T

gp = F(RCTD) établit par modélisation (Geant4)

= Validation par comparaison a la méthode
des coincidences 4nB—y

RCTD-Cerenkov : 410,0 (35) kBq.g*

Activité massique / kBq.g'1

4.06e+5 f-— —— —— —— —— —— —— —— —— —— ——

Méthode 4nB—y : 411 (2) kBq.g+?

0.25 0.26 0.27 0.28 0.29 0.30 0.31

RCTD
» CARNOT I
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Méthode des coincidences : 4np-y

2 Mesure primaire de radionucléides émetteurs de type B-y

- association de deux systemes de détection

- troisieme voie ; coincidences

Détecteur B
Compteur
proportionnel

Voie B

Détecteur y
Nal(Tl) ou HPGe

1. Cas idéal

Voie de
coincidence

Voiey

N, =Ny.&,
\ :
N, =Ny.&5.8,
Y
N, =Ny,
Ng.N
Ny = By

N

N, = activité de la source

BINSTITUT =
CARNOT UV
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Détecteur B
Compteur
proportionnel

Méthode des coincidences : 4np-y

Voie B

Détecteur y
Nal(Tl) ou HPGe

Voie de
coincidence

Voiey

2. Cas réel

= prise en compte de la sensibilité de la
voie B aux émissions de la transition y

ar.Ecy + EBY
Nﬁ = NO' [SB + (1 - SB)TO{TI

SB. EY

._1+aT+(1_€B).€C

N, = N, &
v 0._1+aT

— (1N — _Ne
N,;—No.[l (1 Ny).K]-M,.F( Ny)

BINSTITUT =
CARNOT UV
PARIS-SACLAY
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Cea ||StJ Méthode des coincidences : 4nB-y
=>» Application de la technique d’extrapolation

= prise en compte de la sensibilité de la voie B
aux émissions de la transition y

N
ar. Ecy +SBy
/—' Nﬁ = N,. [SB + (1 = Sﬁ)TaTl
NpNy ————————
N [ &p-&y
¢ N¢ = N, 1+aT+(1—eﬁ).eC
Ng.N, L Nc
———— — Activité lorsque — - 1 )
Nc Ny P Ey
y = 7o _1 + ar
o
-
1-N¢/N, &//
N¢/N, NﬂzNO.[l—( —%).K]zNO.F( —%)
Y 7

BINSTITUT 7
CARNOT UV
PARIS-SACLAY
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Cea ||StJ Méthode des coincidences : 4nB-y

= Exemple de mesure : ¥¥Ba

- association compteur RCTD (voie B) , détecteur HPGe (voie y)

- voie B sensible aux émissions de la transition y

Détecteur gamma

S - 127:0 10,540 (6) a BDDD T T T T T T T T T
€ Ba_ Avec résolution en énergie
. 7000 - ]
v Emission probabiliies
per 100 disintegrations
150 2‘147'155295 12t - aazon /%‘2 B0 - i
ps 2L
) 137 (40 - 450 keV)
01" a2t aaaed0 5000 - - > T
42 ps 3 m—
w
S 4000+ .
= 'y4 L (356 keV)
3000+ .
o 03 2000 -
17205 5 2% 52* weo,swz/
5 07 1000 .
628 ns & sot; 30,995/ JJJ
: T |_
0 : e L
0,0005 0 a0 100 150 200 250 300 350 4U|:| 450 a00
Stabl "0 k
e 3 133 E\V{J
Cs
%7
Q" = 5174 keV
% e =100

Laboratoire National

L n H B - lCNASRTTI‘JT(% université

Henri Becquerel | 100 o ‘ PARIS-SACLAY




Cea ||StJ Méthode des coincidences : 4nB-y

= Exemple de mesure : ¥¥Ba

- association compteur RCTD (voie B) , détecteur HPGe (voie y)

- voie B sensible aux émissions de la transition y

CR L 1050 00 12400
’ ssBan
 Emission probabiis variation du rendement en voie 3
er 100 disintegrations
o 12200 - Ne
2‘1‘;'1229 12+ ; 437,011 /%‘2 Nﬁ —A lorsque N_Y -1
150 ps 3
=
2ps - ore 2" ; 383,840 12000 -
A\
0
[%2]
o 11800 -+
>
@]
)
65638 03
172 s ro 5/2*,160,512/ 11600 S
9 07
628 ns - & 5/2*,30,995/
11400 -
0,0005
Stable — — 2.0
Cs
B 11200 T T T T
Q" = 5174 keV
% =100 0,20 0,25 0,30 0,35 0,40 0,45

(1-Nc/Ny)/(Nc/Ny)

Laboratoire National

L n H B - ENASRTTI‘JT(% université

Henri Becquerel | 101. ‘ PARIS-SACLAY




||St Méthode des coincidences : 4nf-y

|

= Exemple de mesure : 133Ba

- participation au Systéme International de Référence (SIR), BIPM

133Ba : comparaison internationale SIR-2011

45000
® Ae

44800 - = =moyenne

----- moyenne+1sd

----- moyenne-1sd
44600 -
44400 | L 4

°

44200 1 S i I

44000 -

SR EEREEE FE e RE R

®
13600 | _sorcseereeeeccteneeiineeidiceianetnannes cecofeccolosccsscscccsscssccssccssfosccssccsbosscccsccsodeoccfoccsccssccccs
[ ]
43400
]
43200
43000 = - - - - - - ‘ ‘ ‘ ‘ : - :
I RRENN NN L LR T LSOO O
CEF T TS TTITEST T F S TS S
4 <& &
Laboratoire National V?Q v’gé \éé \éé \Qy. \,é & &
LnHE .lcNASRT'[‘JT(%% université
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Cea “St_l Méthode de I'angle solide défini

Application aux rayonnements peu diffusés

(a ou X) émis par des sources solides / detecm
S -

- d —

Angle solide de détection doit étre faible (= 1 %) -
afin de détecter uniguement le rayonnement
normal a la source

Pour une source ponctuelle et un collimateur
circulaire

vacuum

A=N/G
avec
N, nombre de coups corrigé k _point Sourcy
G, angle solide de détection g-1{1_ y

2
\/22+r2

BINSTITUT =
CARNOT UV

1103 ¢ M v RECEE




list

vide

N7 NN NN

Y

. Détecteur silicium

collimateur

NN/ ZZ NN\

7

N

\\

g e NSO

SRR

i

I
NN
AN NN

\NANANFNNNNNNNNNNN

R A

®

ey

source

10cm
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Cea “StJ Méthode de I'angle solide défini

Corrections a appliquer :

Position de la source

Largeur de la source

Auto-absorption dans la source

Interaction possible des particules dans le collimateur

Temps mort

Décroissance

Bruit de fond

Impuretés radioactives

S INSTITUT =
CARNOT UV
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Cea ||St_| Méthode de I'angle solide défini

- Mesure de source alpha

- Radon-222 mesure par point froid

GuinsTITUT 7
CARNOT UV
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cea |ist Compteurs proportionnels différentiels
Application aux radionucléides gazeux émetteurs beta et électrons
(tritium, krypton-85, xenon-127, xenon-131, xenon-133)

o Compteurs proportionnels internes cylindriques (3), strictement identiques a
part leur longueur

o Définition d’'un compteur « parfait » virtuel obtenu par soustraction 2 a 2 des
compteurs avec des volumes effectifs parfaitement définis

— Elimination des effets de bord (inhomogénéité du champ électrique aux
extrémités du compteur)

~ < RR TR T | YAy I i A
S it bl HERANI] ? i‘j““‘i"\‘-“z'd“”:;”f"i 1
1 WA \ \ O R O A 4 2 'j; \
-7_ N\ 8 b
T M S\
ﬁ l‘,“‘:..,l = . Y é — ! I . .
AR LS %N % L ‘
I | 4 N s e i~ i
s TR R h N NN Ao T p i . Wi \ -
ke A A iy 0% O R e ~ W
il \ ey ) — ; ——
@/V % 4 ml-

NIST counter

7IINST!TUT
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Cea IiSt Compteurs proportionnels différentiels

- Gaz radioactive meélangé avec gaz de deétection (methane, argon-methane, propane)

- Volumes parfaitement connus

- Quantités de gaz parfaitement connues (température et pression mesurees)

Corrections pour :

o Effet de bord (calcul, extrapolation)
o Temps mort
o Deécroissance

o Bruit de fond

o Impuretés radioactives

& insTITUT =
CARNOT UV
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li Chaine d’Etalonnage : médecine nucléaire
ez |ISt e . |
— | Tracabilité pour les radiopharmaceutiques

= Radiopharmaceutiques : °*°MTc, 18F, 11C, 1|n...
- médecine nucléaire : diagnostics par scintigraphie et imagerie TEP, traitements

- mesure d’activité injectée aux patients par un activimeétre (chambre d’ionisation a electrometre)

= Etalonnage des activimeétres nécessaire, pour chaque
radiopharmaceutique, chaque conditionnement et volume

BINSTITUT =
CARNOT UV
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list Chaine d’Etalonnage : médecine nucléaire
Cca IR e . .
== N Tracabilité pour les radiopharmaceutiques

=» Radiopharmaceutiques : °*°MTc, 18F, 11C, 1|n...
- médecine nucléaire : diagnostics par scintigraphie et imagerie TEP, traitements

- mesure d’activité injectée aux patients par un activimeétre (chambre d’ionisation a électrometre)

Méthode primaire LNHB Méthode de transfert LNHB : Instrument des hopitaux :
- chambre d'ionisation a puits activimetre

Niveau d’activité : ~ kBq Niveau d’activité : ~ MBq Niveau d’activité . ~ 10 MBg — GBq

Incertitude: 0,2 - 1% Incertitude : 0,7 - 1,5% Incertitude: 1,5-3 %

BINSTITUT =
CARNOT UV
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cea QIS CONCLUSIONS — METHODES PRIMAIRES

= Méthodes primaires mesures : principalement basees sur le comptage de transitions
nucléaires grace a la detection des rayonnements émis

=» Différentes combinaisons des types de désintégrations et énergies constituent un défi
majeur dans la réalisation des mesures : radionucléide presentant un etat metastable

= Redondance des methodes: utile et souvent indispensable pour explorer les forces et
les faiblesses des approches
- meilleure confiance dans l'exactitude et la précision d’'une valeur

= R & D pour maintenir et ameéliorer les méthodes existantes, développer de
nouvelles techniques
- radiopharmaceutiques (périodes courtes)
- mesures precises des radionucléides émettant de faible énergies (restent
difficiles)

= Nouveaux outils : simulations Monte Carlo, traitement numérique du signal, détecteurs
cryogeniques

Metrologia vol. 44(4) August 2007 / Special Issue: Radionuclide Metrology

BINSTITUT =
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Méthodes secondaires

BINSTITUT 7
CARNOT UV
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820 |1S94:thodes secondaires (raccordées aux méthodes primaires)

Chambre d’ionisation a puits :
- Mesure d’activité de sources volumiques

Spectromeétrie de photons :

- Mesure des impuretés dans les solutions radioactives
- Mesures indirectes d’activité

- Détermination des intensités d’émission photoniques

2 CARNOT :
A université
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Détecteur

Dewar a
Azote liquide
(77 K)

BINSTITUT
CARNOT univ
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Exemple de détecteur miniature
(Si ou CdTe)

Fenétre
Béryllium

Détecteur

o, . Capteur
2P température

Etage
Peltier

=S
A université
| 115. ‘ aaaaa ~SACLAY




Exemple de tracabilité dans le cas des

rayonnements ionisants

BINSTITUT =
CARNOT UV
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Sources étalons

secondaires

Instrument de mesure

— +

Source de

en dosimétrie :
- dose absorbée
- kerma
(unité : gray)
- équivalent de dose

(unité : sievert)

méthodes associées

caractérisée

Etalons pour les rayonnements ionisants

rayonnement

en radioactivité

- activité

(unité : becquerel)

- flux d’émission

(unité : s1)

B INSTITUT

CARNOT .*
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Méthode primaire

Cea

Coincidences

A = (1-100 kBq)
u=0,5% (k=1)

Etalons pour les rayonnements ionisants

Méthode secondaire

Chambres d'ionisation

A = (50-100 MBq)
u=1% (k=1)

Certificat
d'étalonnage

Transfert aux utilisateurs

Activimetres

A = (50-100 MBq)
u = 2-3% (k=1)

uuuuuu

B INSTITUT
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o22) list International Reference System (SIR)

|

BIPM, F-92310 SEVRES Sheet no. 2

International Reference System for the Activity Measurement of Gamma-Ray Emitting Nuclides (SIR)

Radionuclide: 67Ga Total number of withdrawn results: Half life adopted: T, = (78.26 £ 0.07) h

Data reported by laboratory lonization-chamber measurements carried out at BIPM
Activity Ag which would produce the
same ion current as the Ra source

Labora-  Ampoule Method of Reference  Activity Rel. uncert. Date Relative Ag Combined uncert. of Ag
tory number standardization date atref. Category uncertainty
date A B Ag(r12 + 192 +132)%
(kBa) (r1,%) (r2,%) (r3, %) (kBa) (kBa)
NMIJ/AIST Ga67/ 47 ioniz. chamber, calibrated with AIST st. ~ 2002-05-15 36 646 0.06 0.36  2002-05-17 0.093 115191 434
AIST0201 anticoinc. counting
CIEMAT BIPM 301 4n(PPC)B-y coincidence 2003-03-12 7916 0.70 0.52  2003-03-19 0.188 117 937 1052
LNE/LNHB  Th/10/051 4n(LS)x,ea -Nal(T1)-y anticoinc. counting 2005-10-18 3269 0.25 0.076 2005-10-20 0.116 113 948 326
Tb/10/052 4P-LS-MX-NA-GR-AC 2005-10-18 3253 0.25 0.076 2005-10-20 0.115 113 688 325
Laboratoire National
LnHB BINSTITUT 7
CARNOT NINVETEIIE:
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Cea

|iSt BIPM KCDB : Key Comparison Data Base

|

Figure 1. Graph of degrees of equivalence with the KCRV for *Am

{as it appears in Appendix B of the MRA)

BIPM.RII)-K1.Am-241, 2003 CCRI(H)-K2.Am-241 and 2006 COOMET.RI(lI}-K2.Am-241
Degrees of equivalence for equivalent activity of *'Am
100 48
75 + 38
s0 1+ + 24 E
E 25 + { { % } + 12 5
3 {,_{Ti_iv _§{§{ . & { ‘ . }{§}§ o 2
E 25t a2 X
S sl --249'
75 1+ 1 -36
100 48
g = g 3 £ £ I oz 2 2 E 5 5 2 3 B 2 32 3
¢ § §@EgiPiEigrioieij = 13
2
(¥
N.B. The right hand scale is indicative only.
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Laboratoire National

LNHB

Henri Becquerel

list
_

Table 5.

Exemple de résultat : degré d’équivalence

110

Table of degrees of equivalence and introductory text for ~ Ag"

Key comparison BIPM.RI(Il)-K1.Ag-110m

MEASURAND : Equivalent activity of 1""Ag™

Key comparison reference value: the SIR reference value for this radionuclide x is 5.984 MBq,
with a standard uncertainty vy of 0.008 MBq.
Xp is computed from the mean of the participant results not including the IFIN result.

The degree of equivalence of each laboratory with respect to the reference value is given by a pair of terms:
D; = (x; - xg)and U,, its expanded uncertainty (k = 2), both expressed in MBq, with n the number of laboratories,
U; =2[(1-2/n)u,;? + (1/n%)Zu ;3" when each laboratory has contributed to the computation of x .

The degree of equivalence between two laboratories is given by a pair of terms:
D;=D;-D; =(x; -x;) and Uj its expanded uncertainty (k = 2), both expressed in MBq.
The approximation U;; ~ 2(u,* + u;%)'? is used in the following table.

Lab j —
Lab i ﬂ IFIN NIST NPL OMH BNM-LNHB

D, U, D; T D, U, p, u;|pb;, u;, D, U
. / MBg | MB /MB | MBg | MBq
IFIN : ) 041 ] 015 | 037 ] 017]041] 015 0.39] 0.14
NIST 001 | 005 J[ 041 ] 0.15 -0.03] 0.11 ] 0.00 | 0.06 [ -0.01| 005
[NPL 002 | 008 037 | 017 | 003 | 0.11 003 | 0.10 [ 0.02 | 0.10
[OMH -0.01 | 0.04 041 | 015 | 000 | 006 |-0.03] 0.10 -0.01 | 0.04
[ENM-LNHE] 0.00 | 004 |l -039 | 0.14 | 0.01 | 005 | -0.02] 0.10 ] 0.01 ] 0.04

B INSTITUT
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Cea

Exemple de raccordement 241Am

(Phase 1

Solution Mére
20mL a 800kBq.g™*

BIPM
(SIR)

.

)

AN

T

Dilutions
successives

Sources o

Sources y I

Sources
bolo

)
\

12 sces solides 10 sces solides 1 tube RIA 3 amp. BIPM
\ Amo-y Spectro a (ASD) impuretés Cl
(Phase 2 Solution meére reconstituée 1
~16mL 800kBq.g™*
Vi \
1 amp. LMRI 1 amp. LMRI 1 amp. LMRI CERCA-LEA

Cl Cl Cl

(7 o e
Phase 3 Solution mére reconstituée 2
. ~ 10 mL 800kBg.g* )

Sources 1 Amp. BIPM
4my Controble par Cl

J

[ Sources y
. L

Sources o

J

Date démarrage :
09/03/2011

Date envoi au SIR :
10/05/2011

Date soumission :
07/06/2011

Date retour BIPM :
11/01/2012

Date cloture :
19/01/2012

| |CN SRT | T(L)J%
ARN
1122 M s
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Phase 1 : mesures primaires et raccordement au systéeme international\

[ J

Exemple de raccordement 241Am

Solution Meére
20mL a 800kBg.g!

12 sces solides 10 sces solides 1 tube RIA 3 amp. BIPM Soumission
Ama-y Spectro o (ASD) impuretes Cl pour SIR
0,3% 1% homogénéité BIPM
¢ Ae = = moyenne ----—-----moyenne+lsd  --------- moyenne-1sd
2100000
KCRYV actuelle : 2007
2080000 -
Calcul de la nouvelle KCRV
r0s0000 - | { Validation de la KCRV (CCRI)
N e s e s
2040000 T .
¢ 1
2020000
2000000 T T T T T T T
o © & 3 Q& & SR S S e
e A & o ,
NS CARNOT IV
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cea MIEy Exemple de raccordement 242Am

|

fhase 2 : raccordement interne des chambres d’ionisation et fournituﬂ

d’une solution étalonnée a CERCA-LEA

Solution mere reconstituée 1
~16mL 800kBqg.g™

1 amp. LMRI 1 amp. LMRI 1 amp. LMRI AREVA NP- LEA
Cl 2A Cl Cl Laboratoire
secondaire
0,6 -0,8% 0,4% 0,8%

/

B INSTITUT

CARNOT [N
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cea MIEy Exemple de raccordement 242Am

|

Phase 3 : raccordements internes des méthodes de mesures
secondaires du laboratoire et controle de stabilité

Solution meére reconstituée 2
~ 10 mL 800kBq.g!

< s . = AN
Sl'?cllcl;t;:r\zs Sources y Sources o Sources bolométrie Sources 1 Amp. BIPM
U(rdt) 1,2% (références) (R&D sur spectres) 4y Contrle par Cl

U(A) 1,6%

N
[ Sources y Sources a ]

=S
A université
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list Exemple de raccordement *4*Am

|

Prestations : exemple de raccordements externes pour des utilisateurs

I 0
T

SL + spec a Solution 0,8 70 Bqg/g
CO + spec o Electrodépot 0,5 2800 Bq
f A 2,2 1400 s+
Spectro y,X Electrodépot 16 3600 Bq
Spectro y,X Electrodépot 1,0 40 kBq

BINSTITUT .
CARNOT  EUVETENIE)
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“StJ Exemple de raccordement 21Am
# Résultats :
# Raccordement du LNHB au systéme international CMCs (pour 2
méthodes primaires)

# Raccordements internes des méthodes du LNHB (amélioration de la
connaissance des incertitudes et des courbes d’efficacité pour la
spectro gamma)

# Fabrication d’une solution étalonnée par une méthode primaire pour un
laboratoire secondaire

# Fabrication d’étalons de référence internes de haute qualité
métrologique

# Perspectives :

Possibilité de raccorder les utilisateurs nationaux dans le respect des regles
de tracabilité

| Exercice a recommencer dans 10 ans
! Vrai pour tous les radionucléides

BINSTITUT "
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Tests interlaboratoires

= CARNOT :
A université
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@ “St Les tests interlaboratoires du LNHB

|

Transfert des réferences aux utilisateurs / dissémination du Bq
Depuis plus de 40 ans, plus de 200 tests

Preparation des echantillons

Choix du milieu / stabilité
Précautions de préparation

Valeurs de référence
Tracabilité
Homogenéite / stabilité

Traitement des résultats

Criteres statistiques
Classement des résultats

=S
A université
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list Les types de tests

|

B 3H, émetteurs 3, avec ou sans interférent (une année sur deux)

B Mélanges multigamma a différents niveaux (tous les ans)

L- L L 3
f ’ Bins {8V €20 -
[ ( b o o
i WoOS65%0 "L
)
g - lins.
% Ty J
4 P
| - -

B INSTITU T
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Cea “St_l Organisation des tests
B Annéen-l:
== NOvembre : sondage
== Décembre : eédition programme des tests & diffusion

B Déroulement d’un test :

== INScriptions
== Fabrication de N échantillons homogeéenes
== Détermination des valeurs de référence par le LNHB
== — 2/3 semaines : Préavis d’expédition
' == EXpédition (numéros de code)

== Mesures dans les laboratoires (mesure de suivi au LNHB)
== ENvoi des résultats au LNHB

2

== Traitement des résultats
== Derniere mesure de suivi au LNHB
== ENvoi d’'un rapport de synthése et d’'une attestation de participation

== COmmunication pour conseils aux laboratoires

=S
A université
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Cea “StJ Préparation des echantillons (1/2)
Choix du milieu chimique / stabilité

Exemple : 1 kBg/g de ¥’Cs dans HCI 0,1 mol/L, dans un SG15 :
2,0.1013 atomes de 13'Cs

2,2.10° mole/L de 137Cs
200 000 000 molécules de solvant

== POur les physiciens........
== PoOur les chimistes.........

== ~ 4 atomes d’intérét.......
Nb atomes 6 6x10%° 6x1018 6x1020 6x10%3
[Atomes] en mol/L 1023 108 10° 103 1
Echelle « indicateurs » p-traces Traces Chimie « classique »
62 63 64
= Sm|| Eu [|Gd
55 > Lo | (229|520 (72 | ® [entraineur] entre 10+ et 10°° mol/L (exces)
Cs 8a 138 94 95 96
1329 || 137 ‘ 137 .
3 9 Pul[ Am ||Cm | W Ex : 1 kBg/g de 137Cs, dans CsCl a 10 pg/g en Cs
(a2)) | 243) | |2a7) == 1 atome de 137Cs pour 33 000 atomes de Cs stable
B INSTITUT

CARNOT UV
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Cas du 137Cs
Cas du 21 Am
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Cea “St_l Préparation des echantillons (2/2)

Traitement de la verrerie / Milieu de dilution

B Traitement : o radionucléide

e entralneur

[ J [ o ® [ ] ®
Pe
° e o o o °
verre ‘ ce® ® o

® ° ° °

o e '. o
o

[ ] ° o .O
[ ] [ ]

B Pour la stabilité de nombreux RN :

100
80

60

== Travail en milieu acide, pH < 1 (éviter hydrolyse)
== Ajout d’'un complexant (Zr') i
== Ajout d’un réducteur () 20

Fe (I) %

40

BINSTITUT 7
CARNOT UV
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cea I Valeurs de référence / Tracabilité
N

== EX: Multigamma SG500, 20 participants

== RN : 7 mesures en ClI
7 mesures en spectromeétrie y

Solutions méres
(monoélémentaires) ‘

| 05%-15%

== 30 échantillons préparés &8

== 150 opérations de pesée Mélange + dilution
. P . P ..g 0,001 % (RN)
== PlUusieurs semaines de mesure Condltﬁmnement en
acons

Valeurs de référence
« calculées » pour
vérifier compatibilité

Valeurs de référence
« mesurées »

<25% 05%-15%

<25%(k=1)

BINSTITUT =
CARNOT UV
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Cea ||St_| Homogénéité - Stabilité
B Homogénéite :
== Mesure d’a minima /N échantillons (ex : 7 écht. sur 30)
== Dispersion incluse dans les valeurs de référence (ex : 1,2 % cf. graphe, u,_,)

Homogénéité Stabilite

16,6 1,10
g g
g R ¢ 1,05
- | dntietateiatatie? St — m
@ o5 16,2 <
O - + = |
E T 15 . 2 100 | |

(2] R [ S c T

2 E s % 2 T 7
e ]
£ 15,6 E 0,95
<

. 0 2 4 6 8 0,30 ! !

08/02/2013 26/04/2013 18/06/2013

7 échantllions Dates des suivis

B Suivi de la stabilité :
== LOt homogene
== COnservation de plusieurs échantillons pour suivi
- Mesures avant envoi (valeurs de référence)
- Pendant les mesures des participants
- Aprés réception des résultats (ex : 3H)

BINSTITUT 7
CARNOT UV
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B Identification des valeurs aberrantes (test de Grubbs, NF ISO 5725-2)

Traitement des résultats (1/2)

B Traitement des résultats selon les criteres des tests réglementaires de I'IRSN :

‘: ‘Ap —A
g A

r

- Ecart relatif entre A, et A, : ‘e

_ A, —A,

== Ecart normalisé E,, (incertitudes de mesure élargies (k=2)) : E

. , : A —A
= Score z (dont ecart-type interlaboratoire c,,) © ;= ‘ P T
(tolérance sur 'écart par rapport a c,;,) C b
B Classification des resultats : — — _ Non
Classification|Satisfaisant| Discutable |q ticsicnnt
e, <15% | 15%-20% | >20%
= <1 1-13 =13
Score z £2 2-3 =23

IICNSRTIT(L)q p
ARN université
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. ||St Traitement des résultats (2/2)

Distribution des 126 écarts relatifs des laboratoires participants Activité Valeur de référence -

massique REPARTITION DES RESULTATS A = 998 kBy/g
61 kBq/0) Al date de 1éféance
135 ¢
14 I .
% 125 1 l Ar +20%
5" 15 | . Ar +15%
] L
@ 10 I t T l
q, S R S 4
.: * 9:5“_-.:_I__T—-i-_——qf_f—l—___]’f-L__--_'__-L-
0 1
Z 4 751 { i
65+
2 I
55

B 85 86 87 B8 89 90 91 92 93 94 95 96 97 98 99 100101 102 103 104 105
<0 20<5-15-15<10 A0 Berf Beed A D) 02 224 d<sb 6@ Bes10 1015 152220 =20

Ecarts relatifs répartis par classes de 2ou 5% Code des participants

B Valeur moyenne de tous les écarts relatifs
B Valeurs moyennes des écarts relatifs par RN
B Dispersion des écarts par RN

B Commentaires au cas par cas dans les attestations (y compris bilan des incertitudes)

B INSTITUT
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Preparation de matrices marguees

=
i T
&c ,".\?}/‘“

SO0
& —

Séchage

Conditionnement

Marquage

BINSTITUT 7
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%a list Conclusions d’un test interlaboratoire

|

B Bilan des résultats

B Evolution des pratiques

== INCertitudes Classification Satisfaisant
== Sur-estimation (20 %)

|ep| 96 %
En 76 %
Score z 90 %

BINSTITUT =
CARNOT  NULTVEYESIE
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cea |i8t_| Sommaire

o Introduction a la métrologie

o Définitions et tracabilité

o Organisation de la métrologie

o Radioactivité (historique, applications, chaines de mesures et
incertitudes,...)

o Descriptif méthode primaire dans le cas des Rl

o Descriptif méthode secondaire dans le cas des Rl

o Tests interlaboratoires

BINSTITUT =
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