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Nomenclature 

Lettres latines : 

a Coefficient pour le calcul du facteur de Cunningham a = 1,165 pour l’air 

(Kim, et al., 2005a) 

- 

𝐴  Nombre de masse d’un atome - 

𝐴 𝑋 𝐴  Activité de l’élément X de nombre de masse A Bq 

𝐴𝑛 Activité de l’élément n Bq 

𝐴𝑣 𝑋 𝐴  Activité volumique de l’élément X de nombre de masse A Bq.m-3 

b Coefficient pour le calcul du facteur de Cunningham b = 0,483 pour l’air 

(Kim, et al., 2005a) 

- 

B Mobilité dynamique d’une particule m2.V-1.s-1 

c Coefficient pour le calcul du facteur de Cunningham c = 0,997 pour l’air 

(Kim, et al., 2005a) 

- 

𝐶1 Correction de la mesure par rapport à la date de référence - 

𝐶2 Correction due à la durée de la mesure du radon - 

𝐶3  Correction de la mesure après le transfert de radon par rapport à la date 

de référence 

- 

𝐶4 Correction due à la durée de la mesure après le transfert de radon - 

𝐶𝑎𝑖𝑟 Concentration en molécules d’air à 1 013 hPa et 23 °C : 2,51·1013 cm-3 m-3 

𝐶𝑛 Concentration en descendants solides non chargés du radon m-3 

𝑐𝑜𝑟𝑟(𝑋, 𝑌) Corrélation entre les variables X et Y - 

𝑐𝑜𝑣(𝑋, 𝑌) Covariance entre les variables X et Y - 

𝐶𝑢 Facteur de Cunningham - 

d Distance minimale entre les deux électrodes m 

D Coefficient de diffusion d’un aérosol m2.s-1 

dair Diamètre moyen des molécules composant l’air m 

𝐷𝑐 Coefficient de diffusion de particules chargées m2.s-1 

𝑑𝑚 Date du début d’une mesure - 

𝑑𝑝 Diamètre d’une particule m 

𝑑𝑝
∗  Diamètre corrigé pour le calcul du facteur de Cunningham prenant en 

compte des particules de diamètre inférieur à 2 nm 

m 

𝑑𝑟𝑒𝑓 Date de référence d’une mesure - 

𝐷𝑅𝑛 Coefficient de diffusion du radon dans l’air 1,1·10-5 m2s-1 (Hirst, et al., 

1939) 

m2.s-1 
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e Charge élémentaire 1,602 176 565 (35) ·10−19 J (Haynes, 2014) 1 J 

𝐸⃗  Champ électrique V.m-1 

𝑓 Fonction représentant une valeur y - 

𝐹 ⃗⃗  ⃗ Force électrostatique N 

𝐹𝑑𝑒𝑣 Facteur de correction due à la décroissance de l’élément pendant la 

mesure 

- 

𝐹𝑒 Force de dérive des ions soumis à un champ électrique N 

𝐹𝑝 Force de pesanteur induite sur une particule N 

𝐹𝑟𝑒𝑓 Facteur de correction pour corriger le résultat à une date de référence - 

𝐹𝑡 Force de traînée par unité de masse - 

𝐹𝑡ℎ⃗⃗ ⃗⃗  ⃗ Force de thermophorèse N 

𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒 Facteur de correction de la décroissance du thoron dans le tube de 

prélèvement 

- 

g Accélération normale de la pesanteur 980,665 cm.s-2 (BIPM, 1901) cm.s-2 

𝐺  Facteur de géométrie de l’angle solide défini - 

i Constante  1 déterminée expérimentalement pour différents types de 

gaz afin de calculer le coefficient de Schwaiger 

- 

j Constante 2 déterminée expérimentalement pour différents types de gaz 

afin de calculer le coefficient de Schwaiger 

- 

k Constante 3 déterminée expérimentalement pour différents types de gaz 

afin de calculer le coefficient de Schwaiger 

- 

𝑘𝐵 Constante de Boltzmann : 1,380 648 8 (13) ·10-23 J.K-1 (Haynes, 2014) J.K-1 

𝐾𝑛 Nombre  de Knudsen - 

𝑘𝑄 Facteur géométrique pour la correction de la non-homogénéité de 

distribution du 220Rn dans la chambre MWIC 

- 

𝑘𝜀  Coefficient d’étalonnage de la chambre MWIC déterminé avec un étalon 

de 222Rn 

- 

L Longueur caractéristique m 

m Masse d’une molécule ou d’un aérosol g 

𝑀  Masse molaire du cluster d’aérosol g.mol-1 

𝑀𝑎𝑖𝑟 Masse molaire de l’air en kg.mol-1 kg.mol-1 

𝑀𝑒𝑎𝑢 Masse molaire de l’eau en kg.mol-1 kg.mol-1 

𝑚𝑓 Masse de fluide déplacé par une particule de diamètre dp kg 

𝑚𝑝 Masse d’une particule kg 

                                                        
 
1 La valeur (35) représente l’incertitude-type absolue sur la valeur de la charge électrique et s’appliques 
au dernier chiffre de la valeur (JCGM, 2008a). Cette notation est appliquée dans l’ensemble du document. 
Dans le cas présent elle se traduit par (1,602 176 565 ± 0, 000 000 035) ·10−19 J.  
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𝑁  Comptage dans une région d’intérêt du spectre - 

𝑁1 Nombre d’impulsions brutes de la mesure du radon - 

𝑁1,0 Nombre d’atomes de l’élément 1 à l’instant 0 - 

𝑁2 Nombre d’impulsions brutes de la mesure après le transfert du radon - 

𝑁𝑎  Nombre d’Avogadro 6,022 141 29 (27) ·1023 mol−1 (Haynes, 2014) mol−1 

𝑁𝑏𝑔 Comptage lié au mouvement propre de l’appareil - 

𝑁̇𝑏𝑔( 𝑋𝐴 ) Taux de comptage du mouvement propre pour le pic gamma de 

l’élément X de nombre de masse A 

s-1 

𝑁̇𝑘  Taux de comptage de l’étalonnage du dispositif avec une source de 228Th s-1 

𝑁̇𝑚( 𝑋𝐴 ) Taux de comptage mesuré pour le pic gamma de l’élément X de nombre 

de masse A 

s-1 

𝑁 𝑋𝐴
(𝑑𝑚) Comptage lié au pic de l’élément 𝑋𝐴  à la date de la mesure 𝑑𝑚 - 

𝑁 𝑋𝐴  Comptage provenant de l’élément X de nombre de masse A - 

𝑝 Entier définissant le nombre de charges - 

𝑃 Pression d’un gaz Pa 

𝑃𝐴 Poussée d’Archimède N 

𝑃𝑒 Nombre de Péclet - 

𝑃𝑅𝑒𝑓 Pression d’azote dans le volume de référence Pa 

𝑃𝑇𝑜𝑡 Pression d’azote dans le volume total Pa 

𝑝𝛾( 𝑋𝐴 ) Probabilité de l’émission gamma de l’élément X de nombre de masse A - 

𝑞 Charge totale 𝑞 = 𝑝 𝑒 J 

Q Débit de circulation dans un tube L.min-1 

r Distance entre un point A et B m 

𝑅 Constante molaire des gaz 8,314 462 1 (75) J mol-1 K-1 (Haynes, 2014) J.mol-1 K-1 

𝑅1 Facteur de correction due à l’activité des atomes de recul de 224Ra 

déposés en dehors de la source plane 

- 

𝑅2 Facteur de correction due à l’activité des atomes de recul de 216Po 

déposés sur les surfaces en dehors de la source 

- 

𝑟𝑎𝑖𝑟 Rayon de collision d’une molécule d’air : 0,185 nm m 

𝑅𝑑 𝑅𝑛 222  Rendement de détection du gaz pour le dispositif de mesure du thoron - 

𝑅𝑒 Nombre de Reynolds - 

𝑟𝑡 Rayon du tube m 

𝑆𝑐 Facteur de Schwaiger - 

𝑇  Température K 

𝑇1/2 ( 𝑋
𝐴 ) Période, demi- vie du radionucléide X de nombre de masse A. 

 𝑇1/2 =  𝑙𝑛 2 𝜆⁄  

s 
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𝑡1  Temps de mesure du radon s 

𝑡2 Temps de mesure après le transfert du radon s 

𝑡𝑒 Temps d’exposition d’un instrument de mesure à une atmosphère de 

radon 

s 

𝑡𝑚 Durée d’acquisition d’une mesure s 

𝑇𝑅𝑒𝑓 Température de l’azote dans le volume de référence K 

𝑇𝑇𝑜𝑡 Température de l’azote dans le volume total pendant l’étalonnage en 

volume 

K 

𝛻𝑇∞⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗  Gradient de température loin de la particule d’aérosol K.cm-1 

𝑢(𝑥𝑖) Incertitude-type de la valeur 𝑥𝑖  - 

Uc Tension de claquage entre deux électrodes V 

𝑢𝑐(𝑦) Incertitude-type composée de la valeur y - 

𝑣 Vitesse caractéristique m.s-1 

𝑉 Potentiel électrique V 

𝑉𝐴 Potentiel électrique en A V 

𝑉𝐵 Potentiel électrique en B V 

𝑉𝑑 Volume de dilution de radon m3 

𝑉𝑑𝑒𝑡 Volume du détecteur thoron m3 

𝑣𝑒 Vitesse de dérive des ions m.s-1 

𝑣𝑓 Vitesse du fluide m.s-1 

𝑣𝑚 Vitesse moyenne du gaz porteur m.s-1 

𝑣𝑝 Vitesse relative de la particule par rapport à l’air m.s-1 

𝑣𝑟𝑚𝑠 Valeur quadratique moyenne de la vitesse des molécules de l’air pour 

une pression de 1 013 hPa et une température de 23 °C : 5,02·102 m.s-1 

(Malet, 1997) 

m.s-1 

𝑉𝑅𝑒𝑓 Volume de référence étalonné : 1088,634 (10) cm3 m3 

𝑣𝑆 Vitesse de sédimentation m.s-1 

𝑉𝑡 Volume du tube séparant le point de prélèvement du point de mesure m3 

𝑉𝑇𝑜𝑡 Vref + Vd m3 

𝑋𝑍
𝐴  Elément X de numéro atomique Z et de nombre de masse A - 

𝑥𝑟𝑚𝑠 Déplacement quadratique moyen exprimé par la relation√2 𝐷 𝑡, 

√4 𝐷 𝑡, √6 𝐷 𝑡 respectivement pour 1, 2 et 3 dimensions 

m 

𝑧 Mobilité électrique des ions ou des particules m2.V-1.s-1 

Z Nombre de protons d’un élément - 

𝑍𝑐  Facteur de compressibilité d’un gaz - 
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Lettres grecques :  

𝛼( 𝐵𝑖212 ) Pourcentage d’émission des rayonnements alpha de 212Bi - 

𝛽( 𝐵𝑖212 ) Pourcentage d’émission des rayonnements bêta de 212Bi - 

𝜀0 Permittivité relative du vide F.m-1 

η Viscosité dynamique du gaz porteur 𝜈 =
𝜂
𝜌⁄  avec 𝜂 la viscosité 

dynamique du fluide en Pa.s et 𝜌 la densité volumique. À 23 °C et 

1 013 hPa, 𝜈 =  1,578 · 10−5 𝑚². 𝑠−1 

m².s-1 

𝜆  Constante de désintégration : probabilité de désintégration par noyau 

et par unité de temps 

s-1 

𝜆𝑔 Libre parcours moyen du gaz porteur. Dans l’air à 23 °C et à 1 013 

hPa, le libre parcours moyen des molécules du gaz est            

𝜆𝑔 =  67,3 · 10−9 m 

m 

𝜆𝐶𝑇 Taux de neutralisation provenant du transfert de charge s-1 

𝜆𝐼𝑅 Taux de neutralisation provenant de la recombinaison avec les petits 

ions de l’air 

s-1 

𝜆𝑂𝐻 Taux de neutralisation provenant de la capture électronique des 

radicaux libres 

s-1 

𝜆 𝑋 𝐴  Constante de désintégration de l’élément X de nombre de masse A s-1 

μ Viscosité dynamique du fluide Pa.s 

𝜈 Viscosité cinématique du gaz porteur m2.s-1 

𝜌𝑔 Masse volumique du gaz porteur kg.m-3 

𝜌𝑝 Masse volumique de la particule kg.m-3 

𝜏 Taux de comptage dans le dispositif de mesure de 220Rn s-1 

𝜏𝑅 Taux de réaction mol.m-3.s-1 

𝜏𝑣 Rapport de τ sur l’activité volumique en 222Rn m3 

𝜑(𝑟 , 𝑧) Coefficient représentant la distribution de l’activité volumique en 
220Rn 

- 

𝜒  Coefficient d’émanation de 220Rn provenant de la source de 228Th - 

𝑥𝑣 Fraction molaire de la vapeur d’eau - 
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Introduction 

Le radon est un gaz rare inerte chimiquement. Les principaux isotopes naturels étant le radon 

(222Rn, T1/2 = 3,8 j), le thoron (220Rn, T1/2 = 55,6 s) et l’actinon (219Rn, T1/2 = 3,98 s) provenant 

respectivement des chaînes de désintégration des isotopes : 238U, 232Th et 235U. Ces gaz 

radioactifs se désintègrent par transition alpha pour produire des descendants solides formant 

des aérosols dans l’air et qui sont des isotopes radioactifs du plomb, du polonium et du bismuth.  

L’intérêt porté au radon est principalement lié à ses effets sanitaires. Le radon a été estimé 

comme la seconde cause des cancers pulmonaires après la fumée du tabac par l’IARC2 (IARC, 

1988). Ainsi suivant les dernières études épidémiologiques, l’OMS 3  recommande une 

concentration limite de 100 Bq.m-3 en radon dans l’air dans les habitations. Cette limite peut être 

étendue à 300 Bq.m-3 suivant les conditions économiques et sociales du pays (WHO, 2009).  

Connaissant ces limites, les organismes de radioprotection des différents pays ont mis en 

place leur propre réglementation, en suivant ou non les recommandations de l’OMS. En France, 

la réglementation pour l’exposition du public au radon est donnée par l’IRSN4 : « Si, dans une 

pièce occupée plus d’une heure par jour, la concentration en radon excède 400 Bq.m-3 en valeur 

moyenne annuelle, des travaux doivent être entrepris pour réduire l’exposition au radon. » 

(IRSN, 2014). Dans le cas des travailleurs, des réglementations plus spécifiques ont été mises en 

place par l’ASN5 . L’estimation de l’activité volumique en radon est ainsi réalisée par des mesures 

dans les habitations ou les zones d’exploitation à l’aide d’appareils étalonnés.  

Dans le cas du radon, il existe déjà une chaîne de traçabilité métrologique nationale et 

internationale pour les instruments de mesure de l’activité volumique dans l’air. Cette méthode 

comporte deux étapes ; la première correspond à la création d’un étalon primaire de radon, 

développé au Laboratoire National Henri Becquerel (LNE-LNHB). Il s’agit d’une mesure sur une 

source plane de radon solide à l’aide de la méthode par angle solide défini (Picolo, 1995). Cette 

méthode, que nous avons remise en place et améliorée (Sabot, 2014b), permet ainsi de créer des 

quantités de radon étalons stockées dans des fioles métalliques. Par la suite, cet étalon est utilisé 

par l’IRSN au Laboratoire de Physique et de Métrologie des Aérosols (LPMA) dans le BAnC de 

CAlibration du RAdon (BACCARA). Ce banc permet de créer des atmosphères de référence en 

activité volumique de radon dans un volume de 1 m3 afin d’étalonner des appareils de mesure de 

terrain (Picolo, 1999) (Michielsen & Voisin, 2003).  

Les risques associés au thoron sont connus depuis longtemps dans le domaine de la 

manipulation des composés du thorium (Pradel, et al., 1959). Cependant il n’existe pas de chaîne 

de traçabilité métrologique pour le thoron en France à ce jour. La concentration en thoron en 

France est estimée comme un dixième de celle du radon mais est rarement mesurée. 

Récemment, de nombreuses mesures de thoron ont été réalisées à travers le monde dans les 

habitations. En Corée (Kim, et al., 2005b) et en Inde (Khokhar, et al., 2008), les concentrations en 

thoron se sont avérées très proches de celles du radon dans les habitations. En Roumanie (Baciu, 

2005) et au Japon (Yonehara, et al., 2005) des mesures ont montré une activité volumique plus 

élevée en thoron que celle du radon. Par ailleurs, d’autres études ont montré que la présence de 

thoron peut entraîner des biais sur les mesures de radon  selon l’appareil utilisé (Michielsen & 

Bondiguel, 2015). 

                                                        
 
2 IARC : International Agency for Research on Cancer 
3 OMS : Organisation Mondiale de la Santé 
4 IRSN : Institut de Radioprotection et Sureté Nucléaire 
5 ASN : Autorité de Sûreté Nucléaire 
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Le problème thoron reste aussi d’actualité dans l’industrie nucléaire. En effet le 232Th est 

considéré comme un candidat pour la production d’énergie dans les réacteurs de générations 

futures du fait de son abondance dans la croûte terrestre (IAEA, 2002). Enfin les descendants du 

thoron, dont notamment le 212Pb, sont utilisés dans le traitement des tumeurs (Azari, et al., 

2007). En France, le producteur de 212Pb, AREVA Med, doit réaliser des mesures constantes de 

thoron afin d’évaluer les rejets et l’impact dosimétrique sur les opérateurs. 

Le thoron est ainsi un problème d’actualité qui nécessite l’utilisation d’appareils de mesure 

étalonnés pour évaluer l’activité volumique, que ce soit dans les habitations ou dans l’industrie. 

Du fait de sa très courte période, il n’est cependant pas possible d’utiliser la même chaîne de 

traçabilité métrologique que celle du radon ;  une nouvelle méthode doit donc être créée. Il s’agit 

pour nous de développer un dispositif capable de tracer l’activité volumique en thoron d’une 

atmosphère de référence. La méthode choisie consiste à réaliser, dans un volume de mesure 

transportable, des mesures par spectrométrie alpha du gaz thoron ainsi que de ses descendants 

qui sont capturés à la surface du détecteur à l’aide d’un champ électrique. Le rendement de 

détection de ce dispositif est évalué par une méthode de Monte-Carlo et validé par le transfert 

d’étalons de référence de radon. Le dispositif ainsi conçu sera utilisé pour mesurer et qualifier 

une atmosphère de référence en thoron. 

La conception d’un tel dispositif nous a conduit à :  

 l’étude des propriétés nucléaires du radon, du thoron et de leurs descendants, 

 la compréhension des phénomènes de charge des aérosols submicroniques, ainsi que leur 

transport dans l’air, 

 l’utilisation d’une méthode de Monte-Carlo ainsi que de codes déterministes pour le 

développement du dispositif de mesure,  

 la mise en place de méthodes expérimentales pour la validation du fonctionnement du 

système de mesure et l’étude complète des paramètres d’influence de la mesure, 

 l’évaluation du bilan d’incertitude sur la mesure. 

Dans le premier chapitre de ce mémoire, nous présentons les propriétés des chaînes du 

radon et du thoron. Par la suite nous présentons la chaîne de traçabilité métrologique du radon ; 

cette présentation nous permet d’introduire cette notion et de montrer ses limites pour le 

thoron. Enfin nous nous intéressons aux différentes méthodes de mesures de référence mises en 

place jusqu’à aujourd’hui pour la mesure du 220Rn afin d’en déduire leur limites et d’identifier les 

différentes contraintes associées à la conception de tels dispositifs de mesure de référence.  

Le chapitre 2 présente les propriétés de charge des descendants du radon et du thoron. Nous 

nous intéresserons tout particulièrement à définir les conditions expérimentales optimales pour 

la capture des descendants en étudiant les propriétés de transport des aérosols nanométriques. 

Cette étude sera complétée par la synthèse des différents résultats expérimentaux de taux de 

descendants chargés trouvés dans la littérature.  

Le chapitre 3 décrit le développement du dispositif par calcul de Monte-Carlo et par méthode 

des éléments finis. Dans ce chapitre nous nous intéresserons surtout à optimiser la géométrie de 

détection pour minimiser l’effet des paramètres expérimentaux sur la mesure. La validation de 

la méthode de mesure et de nos calculs est réalisée par le transfert d’un étalon de 222Rn 

présentée dans le chapitre 4. Un dispositif expérimental développé pour la création 

d’atmosphères de référence en radon à haute activité est présenté dans la première partie du 

chapitre. Ce dispositif nous permet de réaliser toutes les analyses de sensibilité du dispositif 

liées aux conditions expérimentales.  
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Enfin le chapitre 5 présente les mesures d’atmosphère en thoron, en utilisant le dispositif de 

mesure pour des hautes activités, afin de déterminer l’influence du débit sur la mesure. Ces 

résultats permettent ainsi de présenter le bilan d’incertitudes sur la mesure du thoron et la mise 

en place de comparaisons avec d’autres dispositifs de mesures d’un autre laboratoire de 

métrologie de l’activité.  

 

Cette thèse s’inscrit dans le projet de recherche européen MetroNORM (Metrology for 

Naturally Occurring Radioactive Materials) financé par le programme de recherche métrologique 

de l’Union Européenne (EMRP6). 

 

  

                                                        
 
6 EMRP : European Metrology Research Program 
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 Les propriétés du Chapitre 1.
radon, du thoron et 
de leurs descendants 

 

La connaissance de la chaîne de désintégration du thoron (220Rn) permet d’identifier les 

rayonnements émis et le moyen de mesure le plus approprié. Comme pour toute mesure de 

référence, sa validation est une étape importante. Nous nous sommes donc aussi intéressés au 

radon (222Rn) qui présente des propriétés similaires à celles du thoron à l’exception de sa 

période plus longue. Il est un candidat idéal pour la validation de la mesure sachant qu’il existe 

déjà un étalon de référence pour ce radionucléide. Dans ce chapitre, nous présentons ainsi les 

différentes propriétés de ces deux gaz et de leurs descendants.  

Nous nous intéresserons tout d’abord à la chaîne de traçabilité métrologique de 222Rn. Elle 

nous permet d’introduire le concept de chaîne de traçabilité métrologique en utilisant l’exemple 

concret du radon mais aussi d’introduire la mesure primaire de 222Rn que nous utilisons par la 

suite pour la validation de la mesure de 220Rn.  

Enfin après avoir présenté les propriétés du 220Rn et de ses descendants, nous présentons les 

méthodes de mesures de 220Rn qui sont utilisées pour l’étalonnage des instruments 

commerciaux. Cette première partie permet d’introduire les problématiques qui ont guidé ces 

travaux de thèse vers la conception d’un système de mesure de référence de 220Rn.  

1.1. La chaîne de traçabilité métrologique du radon (222Rn) 

Selon la définition du « Vocabulaire international de métrologie » (JCGM, 2012), une chaîne 

de traçabilité métrologique consiste en une succession d’étalons et d’étalonnages qui est utilisée 

pour relier un résultat de mesure à une référence. En France, pour le 222Rn, celle-ci se présente 

en trois étapes :  

 la première consiste en la création d’un étalon de référence de 222Rn réalisé au laboratoire 

national de métrologie des rayonnements ionisants, le LNE-LNHB au CEA (mesurande : 

activité de 222Rn en Bq) et à son transfert au Laboratoire de Physique et de Métrologie des 

Aérosols (LPMA) à l’IRSN ; 

 la deuxième correspond à l’étalonnage des instruments de mesure commerciaux de 222Rn 

au LPMA (mesurande : activité volumique de 222Rn en Bq.m-3) ; 

 la dernière étape correspond à la mesure sur le terrain de l’activité volumique en 222Rn à 

l’aide de l’appareil étalonné (mesurande : activité volumique de 222Rn en Bq.m-3).  

Nous nous intéressons aux deux premières étapes qui correspondent à l’étalonnage des 

instruments de mesure de 222Rn. 

1.1.1. Le radon : 222Rn 

Le radon est un gaz radioactif issu de la chaîne de désintégration de 238U. La Figure 1-1 

présente une version simplifiée de cette chaîne jusqu’au 222Rn.  
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Figure 1-1 : Représentation d’une partie de la chaîne de 238U menant au 222Rn.  

NOTE : Les données proviennent de la Table des radionucléides (Bé, et al., 2013). Les valeurs entre 

parenthèses correspondent à l’incertitude-type absolue, elles s’appliquent aux derniers chiffres significatifs 

des valeurs (JCGM, 2008a). 

Le 222Rn, descendant d’un isotope du radium, 226Ra, (Chisté, et al., 2008), est un gaz qui se 

désintègre par émission alpha pour former des descendants solides eux-mêmes émetteurs alpha 

ou bêta (cf. Figure 1-2).  

 

Figure 1-2 : Représentation des principaux isotopes de la chaîne de désintégration du 
radon (Bé, et al., 2013). 

La période du radon est assez élevée pour réaliser la mesure d’un étalon, le transférer dans 

un contenant et le transporter vers d’autres laboratoires pour l’étalonnage d’appareils 

commerciaux. Le 222Rn présente un équilibre séculaire avec ses descendants directs qui est 

rompu à partir de l’isotope 210Pb (T1/2 = 22,23 a). L’équation de Bateman (1.1) (Bateman, 1910) 

permet de calculer l’évolution de l’activité en 222Rn et de ses descendants dans un volume fermé 

(cf. Figure 1-3) :  
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𝐴𝑛 = (∏𝜆𝑖

𝑛

𝑖=1

)𝑁1,0∑(
𝑒𝑥𝑝(−𝜆𝑗𝑡)

∏ (𝜆𝑖−𝜆𝑗)
𝑛
𝑖=1
 𝑖≠𝑗

)

𝑛

𝑗=1

. (1.1) 

où 𝐴𝑛 est l’activité de l’élément n, λi et λj les constantes de désintégration des éléments i et j et 

𝑁1,0 le nombre d’atomes initial du premier élément de la chaîne.  

 

Figure 1-3 : Représentation de l’activité en  222Rn et de ses descendants dans un volume 
fermé en fonction du temps.  

L’équilibre entre le 222Rn et son premier descendant, le 218Pb, est obtenu après 30 minutes et 

4 heures sont nécessaires pour atteindre l’équilibre avec les autres descendants jusqu’au 210Pb.  

Les facteurs d’équilibre entre chaque descendant peuvent se calculer à l’aide de la Table des 

radionucléides (Bé, et al., 2013). Ils ne sont pas strictement égaux à 1 entre les trois principaux 

émetteurs alpha : 

𝐴 𝑃𝑜218

𝐴 𝑅𝑛222
= 1,000 56 ,   

𝐴 𝑃𝑜214

𝐴 𝑅𝑛222
= 1,009 10 𝑒𝑡 

𝐴 𝑃𝑜218

𝐴 𝑃𝑜214
= 0,991 53. (1.2) 

Le radon et ses principaux descendants à l’équilibre sont des radionucléides qui se 

désintègrent par transitions alpha ou bêta. Une liste des principales transitions est présentée en 

Annexe A. Au vu de la résolution d’un détecteur alpha, qui peut varier de 10 keV à 30 keV, il est 

possible de différencier chacun des éléments de la chaîne par spectrométrie alpha si l’énergie 

des alphas n’est pas trop dégradée. C’est sur ce principe que repose la mesure primaire de 222Rn.  

1.1.2. L’étalon primaire de radon 

Une procédure de mesure primaire est utilisée pour obtenir un résultat de mesure sans 

relation avec un étalon d’une grandeur de même nature (JCGM, 2012). En France, dans le cas du 
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radon, la méthode primaire développée par le LNE-LNHB repose sur le comptage en angle solide 

défini des particules alpha émises par une source solide de radon. Cette méthode a été mise en 

place en 1995 par J.L. Picolo (Picolo, 1995) (Picolo, 1996) et elle a été récemment remise en 

place et améliorée (Sabot, 2012) (Sabot, 2014b).  

 

Figure 1-4 : Photographie du nouveau banc de mesure primaire de radon avec le 
schéma correspondant. 

Cette installation entièrement sous vide secondaire, se divise en trois parties (cf. Figure 1-4) : 

(a) la production de radon, (b) la mesure du radon, (c) le transfert du radon.  

1.1.2.1. Production de radon 

La première partie correspond à la production de radon à l’aide d’une source de 226Ra. Le 
226Ra a une période de 1 600 ans, assez longue pour créer des sources solides à longue durée de 

vie et produisant en continu le 222Rn. Cette première partie de l’installation permet aussi le 

pompage sur l’ensemble du système (vide à 10-3 Pa). 

1.1.2.2. Système de mesure 

La deuxième partie correspond au dispositif de mesure. Un système cryogénique, dont la 

température est stabilisée à 80 K, permet de refroidir une tige de nickel soudée au centre d’un 

disque en acier inoxydable de 100 μm d’épaisseur. Le bord du disque en acier inoxydable est 

réchauffé à 293,15 K (cf. Figure 1-5).  

 

Figure 1-5 : Schéma de la chambre de mesure du radon avec le doigt froid. 
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Sachant que la pression de vapeur saturante du radon à une température de 100 K est 

négligeable, celui-ci va se condenser à la surface du doigt et former un disque de radon solide. 

Cette source plane est par la suite mesurée par spectrométrie alpha.  

Le rendement de détection est obtenu à l’aide de la méthode par angle solide défini : un 

collimateur placé entre la source et le détecteur permet de créer un angle solide ayant pour 

valeur Ω𝑒𝑓𝑓 (Curtis, et al., 1955) (cf. Figure 1-6), 

Ω𝑒𝑓𝑓 =  𝜋 
𝑎2

𝑧2
 (1 − 

3

4
 
𝑎2 + 𝑏2 +  2𝑒2

𝑧2
+ …). (1.3) 

 

Figure 1-6 : Schéma de la méthode par angle solide défini avec : a le rayon du 
collimateur, b le rayon de la source, z la distance source-collimateur et e l’excentricité 
de la source. 

Sachant que toutes les particules alpha atteignant le détecteur sont détectées (rendement 

intrinsèque égal à 1), le facteur de géométrie de l’angle défini G s’exprime ainsi par la relation : 

𝐺 = Ω𝑒𝑓𝑓 4 𝜋,⁄  (1.4) 

l’activité mesurée en 222Rn est définie alors comme : 

𝐴 = 
𝑡𝑎𝑢𝑥 𝑑𝑒 𝑐𝑜𝑚𝑝𝑡𝑎𝑔𝑒 𝑝𝑜𝑢𝑟 𝑙𝑒 𝑝𝑖𝑐 𝑑𝑢 𝑅𝑛222

𝐺
. (1.5) 

Le taux de comptage est évalué à l’aide du spectre alpha du radon et de ses descendants (cf. 

Figure 1-7). 
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Figure 1-7 : Spectre alpha du 222Rn et de ses descendants obtenu avec la mesure 
primaire.    

Le type de spectre obtenu avec ce système présente des largeurs à mi-hauteur de 18 à 23 keV. 

Le radon déposé et ses descendants solides forment une source plane peu épaisse, ce qui limite 

la perte d’énergie des alphas émis. Dans le cas présent, l’évaluation du comptage lié au radon 

peut se faire soit avec le pic de 222Rn soit avec les pics des descendants (218Po et 214Po) en tenant 

compte des facteurs d’équilibre que nous avons décrits précédemment.  

1.1.2.3. Transfert du radon 

La troisième partie permet de transférer l’étalon de 222Rn vers un contenant : la source de 

radon solide est réchauffée à 300 K et le radon gazeux migre vers un contenant baignant dans 

l’azote liquide. Une fois le contenant isolé, une deuxième mesure dans l’angle solide défini 

permet de mesurer la quantité de 222Rn non transféré dans le contenant. Cette deuxième mesure 

est aussi utilisée pour soustraire le mouvement propre de l’ensemble de mesure. Ce mouvement 

propre est lié à une contamination en 210Po au cours du temps, visible sur la Figure 1-7. Après 

trois ans de fonctionnement, cette contamination est de l’ordre de 50 Bq à la surface du doigt 

froid.  

1.1.2.4. Calcul de l’activité de l’étalon transféré et bilan d’incertitudes de la mesure.  

La mesure de l’activité de l’étalon de radon se fait donc en deux étapes avec la mesure du 

radon total et la mesure du reste de radon non transféré dans le contenant. L’activité en 222Rn est 

ainsi calculée en utilisant la relation :  

𝐴 =

 𝑁1  × 𝐶1  ×  𝐶2
𝑡1

− 
 𝑁2  × 𝐶3  ×  𝐶4

𝑡2
𝐺

=
𝐵1 − 𝐵2
𝐺

= 
𝐵

𝐺
, 

(1.6) 
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avec : 

 𝑁1 : le nombre d’impulsions brutes de la mesure du radon ; 

 𝑁2 : le nombre de d’impulsions brutes de la mesure après le transfert du radon 

(mouvement propre et reste de radon) ; 

 𝑡1 : le temps de mesure du radon ; 

 𝑡2 : le temps de mesure après le transfert du radon (mouvement propre et reste de 

radon) ;  

 G : le facteur de géométrie de l’angle solide défini ; 

 𝐶1 : la correction de la mesure par rapport à la date de référence ;  

 𝐶2 : la correction due à la durée de la mesure du radon ; 

 𝐶3 : la correction de la mesure après le transfert de radon par rapport à la date de 

référence ; 

 𝐶4 : la correction due à la durée de la mesure après transfert de radon. 

L’incertitude relative de A s’écrit par la relation :  

𝑢𝐴
2

𝐴2
= 
𝑢𝐺
2

𝐺2
+ 
𝑢𝐵
2

𝐵2
= 
𝑢𝐺
2

𝐺2
+ 
𝑢𝐵1
2 + 𝑢𝐵2

2

𝐵2
, (1.7) 

avec : 

𝑢𝐵1
2

𝐵1
2 = 

𝑢𝑁1
2

𝑁1
2 +

𝑢𝑐1
2

𝑐1
2
+ 
𝑢𝑐2
2

𝑐2
2
+ 
𝑢𝑡1
2

𝑡1
2 + (𝐼𝑛𝑐𝑒𝑟𝑡𝑖𝑡𝑢𝑑𝑒 𝑟𝑒𝑙𝑎𝑡𝑖𝑣𝑒 𝑠𝑢𝑟 𝑙

′𝑎𝑗𝑢𝑠𝑡𝑒𝑚𝑒𝑛𝑡 𝑑𝑢 𝑝𝑖𝑐)2

+ (𝐼𝑛𝑐𝑒𝑟𝑡𝑖𝑡𝑢𝑑𝑒 𝑟𝑒𝑙𝑎𝑡𝑖𝑣𝑒 𝑑𝑢𝑒 à 𝑙𝑎 𝑟é𝑡𝑟𝑜𝑑𝑖𝑓𝑓𝑢𝑠𝑖𝑜𝑛)2, 
(1.8) 

et :  

𝑢𝐵2
2

𝐵2
2 = 

𝑢𝑁2
2

𝑁2
2 +

𝑢𝐶3
2

𝐶3
2 + 

𝑢𝐶4
2

𝐶4
2 + 

𝑢𝑡2
2

𝑡2
2 + (𝐼𝑛𝑐𝑒𝑟𝑡𝑖𝑡𝑢𝑑𝑒 𝑟𝑒𝑙𝑎𝑡𝑖𝑣𝑒 𝑠𝑢𝑟 𝑙

′𝑎𝑗𝑢𝑠𝑡𝑒𝑚𝑒𝑛𝑡 𝑑𝑢 𝑝𝑖𝑐)2

+ (𝐼𝑛𝑐𝑒𝑟𝑡𝑖𝑡𝑢𝑑𝑒 𝑟𝑒𝑙𝑎𝑡𝑖𝑣𝑒 𝑑𝑢𝑒 à 𝑙𝑎 𝑟é𝑡𝑟𝑜𝑑𝑖𝑓𝑓𝑢𝑠𝑖𝑜𝑛)2. 
(1.9) 

Les incertitudes sur l’ajustement du pic et sur la diffusion sont ajoutées dans les deux cas. 

Malgré le fait qu’elles soient corrélées, leur importance est négligeable et cette approximation 

n’aura pas d’impact sur le résultat final.  

L’ensemble de ces étapes de mesure nécessite 4 h de manipulations pour la création d’un 

étalon, ce qui est bien inférieur à la période du radon. Ce dispositif permet la création d’étalons 

primaires de radon pour des activités de 100 Bq à 4 MBq mesurés avec une incertitude-type 

relative de 0,3 %. Le bilan des incertitudes ainsi évaluées tient compte de l’ensemble des 

paramètres de la mesure : les dimensions de l’angle solide, les variations de température 

(déformation de la tige de nickel et rayon de la source solide de radon), le comptage, le temps de 

mesure, la rétrodiffusion des particules alpha et l’incertitude sur la période du radon.  

Du fait de sa période assez longue, l’étalon de radon ainsi transféré dans le contenant peut 

être envoyé aux autres laboratoires, comme l’IRSN, pour l’étalonnage des instruments de mesure 

du radon.  
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1.1.3. L’étalonnage des appareils de mesure de l’activité volumique du radon 

Il existe plusieurs types d’appareils commerciaux pour la mesure de l’activité volumique de 

radon dans l’air. Ces appareils doivent être régulièrement étalonnés. En France, cet étalonnage 

est réalisé à l’IRSN dans l’installation BACCARA (Michielsen & Voisin, 2003). 

 

Figure 1-8 : Photographie de l’installation BACCARA avec le schéma correspondant. 

BACCARA est un volume cylindrique en acier inoxydable permettant l’étalonnage des 

instruments de mesure du radon. Le principe de l’étalonnage consiste à enfermer les 

instruments dans un volume connu, à injecter à un temps t0 un étalon primaire de radon et à 

étalonner les appareils en tenant compte de la décroissance radioactive du radon. Comme le 

montre la Figure 1-8, un ou plusieurs instruments sont placés à l’intérieur du volume étanche 

BACCARA. L’étalon de radon est mis en circulation dans ce volume à l’aide d’une pompe en cycle 

fermé, un ventilateur assurant l’homogénéité de l’activité volumique de radon. 

L’activité volumique à l’instant t dans le volume V se calcule à l’aide de l’équation (1.10) : 

𝐴𝑣 𝑅𝑛222 (𝑡) =  
𝐴 𝑅𝑛 222 (𝑡0) ×  𝑒𝑥𝑝 (− 𝜆 𝑅𝑛222  𝑡)

𝑉
, (1.10) 

où 𝐴𝑣 𝑅𝑛 222 (𝑡) est exprimé en Bq.m-3. Certains instruments de mesure réalisent des mesures 

intégrées dans le temps. Dans ce cas, l’équation utilisée est : 

𝐴𝑣 𝑅𝑛222 (𝑡) =  
1

𝑡𝑒
×
𝐴 𝑅𝑛 222 (𝑡0)

𝑉
 × 
 1 − 𝑒𝑥𝑝 (− 𝜆 𝑅𝑛222  𝑡𝑒) 

𝜆 𝑅𝑛222
, (1.11) 

où te représente le temps d’exposition de l’appareil.  

Du fait de la décroissance du radon, les instruments commerciaux sont étalonnés à 

différentes gammes d’activité volumique, soit typiquement de 40 Bq.m-3 à 40 000 Bq.m-3 dans le 

cas de BACCARA (Michielsen, et al., 1999). En négligeant l’incertitude sur la période et le temps, 

l’incertitude relative sur l’activité volumique en radon est exprimée par la relation (1.12) :  

𝑢 (𝐴𝑣 𝑅𝑛222 (𝑡))

𝐴𝑣 𝑅𝑛222 (𝑡)
=  √

𝑢2 (𝐴 𝑅𝑛222 (𝑡0))

𝐴
𝑅𝑛222

2 (𝑡0)
+
𝑢2(𝑉)

𝑉2
, (1.12) 

soit une incertitude-type relative de l’ordre de 2 % sur l’activité volumique dans BACCARA. 
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La chaîne de traçabilité métrologique du radon est ainsi complète en France d’une part grâce 

à la collaboration du LNE-LNHB qui produit les étalons primaires et d’autre part l’IRSN qui 

étalonne les appareils à l’aide de BACCARA. Cependant, cette méthode ne prend pas en compte le 

thoron qui est un autre isotope du radon.  

1.2. La chaîne de traçabilité métrologique du thoron (220Rn) 

Il n’existe pas à ce jour de chaîne de traçabilité métrologique de 220Rn en France et, du fait de 

sa période très courte, il n’est pas possible d’utiliser celle de 222Rn. Une méthode de référence 

doit être ainsi développée pour assurer la traçabilité métrologique des appareils de mesure de 
220Rn, ce qui constitue l’enjeu de cette thèse.  

Tout comme le 222Rn, la métrologie du 220Rn implique de connaître l’ensemble de la chaîne de 

désintégration et ses moyens de production. 

1.2.1. Le thoron : 220Rn 

Comme le 222Rn, le 220Rn est un gaz noble radioactif, inerte chimiquement. Il est issu de la 

chaîne de désintégration d’un des isotopes du thorium, le 232Th (cf. Figure 1-9). 

 

Figure 1-9 : Représentation de la chaîne du 232Th menant au 220Rn. 

Le thoron est produit par la désintégration de 224Ra qui, contrairement à son isotope, le 226Ra, 

possède une période relativement courte. En laboratoire, la production de thoron est ainsi 

réalisée à l’aide de sources de 228Th pures, le 228Th possédant une période plus confortable 

d’environ 2 ans. La durée de vie pratique de telles sources est donc réduite à quelques années. À 

l’opposé, le 232Th possède une période très longue de 14 milliards d’années, ce qui implique la 

manipulation de plusieurs kilogrammes de 232Th pour produire une source de thoron 

conséquente en laboratoire. Il reste cependant utilisable dans le cas de sources très anciennes où 

l’équilibre avec le 228Th est plus avancé. 

La chaîne de 220Rn est présentée en Figure 1-10 ; seules les émissions alpha et bêta 

principales sont présentées, une liste plus complète est disponible en annexe A. 
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Figure 1-10 : Représentation de la chaîne du 220Rn. 

Le 220Rn et ses descendants sont des radionucléides se désintégrant par transition alpha ou 

bêta ; les énergies alpha émises par le thoron et ses descendants sont bien distinctes les unes des 

autres. Dans le cas d’une géométrie idéale, telle que la source solide de radon dans l’angle solide 

défini, une spectrométrie alpha permettrait de bien identifier chacun des éléments. Cependant, 

contrairement au 222Rn, la période du thoron est très courte (55,8 s) et il devient impossible 

d’utiliser cette méthode.  

Les données de période de 220Rn, de 216Po (Bé, et al., 2013) et l’équation (1.1) nous 

permettent de calculer l’évolution de l’activité du gaz et de son descendant au cours du temps 

dans un volume fermé. Les résultats sont présentés en Figure 1-11.  

 

Figure 1-11 : Évolution de l’activité en fonction du temps du 220Rn et de son premier 
descendant, le 216Po, dans un volume fermé. 

L’équilibre entre le 220Rn et le 216Po apparaît après seulement 1 s. Par la suite, l’équilibre avec 

le 220Rn est rompu par la présence de 212Pb qui possède une période bien plus grande de 10,64 h 

(cf. Figure 1-12). 
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Figure 1-12 : Évolution de l'activité du 220Rn et de ses descendants dans un volume 
fermé. 

Le 212Pb et ses descendants seront eux à l’équilibre après 400 minutes. Du fait de sa période 

très courte de 300 ns, le 212Po sera en équilibre immédiat avec le 212Bi alors que l’équilibre entre 

le 212Bi et le 208Tl est atteint après 20 min. Enfin notons que ces descendants restent présents 

après la disparition de 220Rn : plus de quatre jours (10 périodes) de décroissance sont 

nécessaires pour que le 212Pb et ses descendants disparaissent presque totalement. L’étalonnage 

d’appareils de mesure du 220Rn doit se faire ainsi pour une atmosphère constante en 220Rn.  

Nous nous plaçons dans un cas où l’atmosphère en thoron est constante dans un volume 

fermé. Par exemple une source de 228Th est placée dans un volume fermé, l‘activité en thoron 

étant constante (la décroissance du thorium est considérée négligeable dans les calculs). 

L’équilibre entre le 220Rn et le 216Po est considéré immédiat et l’activité de chacun des 

éléments s’écrit :  

𝐴216𝑃𝑜(𝑡) = 𝐴220𝑅𝑛(𝑡) = 𝑐𝑜𝑛𝑠𝑡𝑎𝑛𝑡𝑒. (1.13) 

L’évolution du nombre d’atomes de 212Pb descendant du 216Po s’exprime par la relation :  

𝑑𝑁212𝑃𝑏 = 𝑁216𝑃𝑜(𝑡) 𝜆216𝑃𝑜 𝑑𝑡 − 𝑁212𝑃𝑏(𝑡) 𝜆212𝑃𝑏𝑑𝑡. (1.14) 

Avec 𝑁216𝑃𝑜(𝑡) = constante =  𝑁216𝑃𝑜  , l’équation (1.14) devient :  

𝑑𝑁212𝑃𝑏(𝑡)

𝑑𝑡
+ 𝑁212𝑃𝑏(𝑡) 𝜆212𝑃𝑏 = 𝑁216𝑃𝑜𝜆216𝑃𝑜 . (1.15) 
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La solution de l’équation (1.15) est : 

𝑁212𝑃𝑏(𝑡) =  
 𝜆216𝑃𝑜 𝑁216𝑃𝑜 

𝜆212𝑃𝑏 
( 1 −  𝑒−𝜆212𝑃𝑏𝑡), (1.16) 

et l’activité en 212Pb s’exprimera par la relation :  

𝐴212𝑃𝑏(𝑡) =  𝜆216𝑃𝑜 𝑁216𝑃𝑜 ( 1 −  𝑒
−𝜆212𝑃𝑏𝑡). (1.17) 

L’équation (1.18) exprime l’évolution du nombre d’atomes de 212Bi en fonction du temps : 

dN212Bi(t)

dt
+ N212Bi(t) λ212Bi = N212Pb(t) λ212Pb , 

dN212Bi(t)

dt
+ N212Bi(t) λ212Bi =  λ216Po N216Po ( 1 −  e

−λ212Pbt). 

(1.18) 

Elle a pour solution :  

𝐴𝑇𝑜𝑡 212𝐵𝑖(𝑡) =  𝜆212𝐵𝑖 𝜆216𝑃𝑜 𝑁216𝑃𝑜 (
1

𝜆212𝐵𝑖 
− 

𝑒−𝜆212𝑃𝑏 𝑡

𝜆212𝐵𝑖 − 𝜆212𝑃𝑏 
 

+
𝜆212𝑃𝑏 𝑒

−𝜆212𝐵𝑖𝑡

𝜆212𝐵𝑖 (𝜆212𝐵𝑖 − 𝜆212𝑃𝑏 )
 ), 

(1.19) 

où 𝐴𝑇𝑜𝑡 212𝐵𝑖  représente l’activité totale en 212Bi qui se désintègre suivant deux types d’émission, 

α (36 %) et β- (64 %). Du fait de leur période, l’équilibre entre 212Bi et 212Po est immédiat, soit :  

𝐴212𝑃𝑜(𝑡) = 0,64 × 𝐴𝑇𝑜𝑡 212𝐵𝑖(𝑡). (1.20) 

La fraction de l’activité de 212Bi due aux transitions alpha ne représentera que 36 % de son 

activité totale soit :  

𝐴𝛼 212𝐵𝑖(𝑡) = 0,36 × 𝐴𝑇𝑜𝑡 212𝐵𝑖(𝑡). (1.21) 

Enfin la période du 208Tl est de 3,058 min, ce qui est inférieur à la période du 212Bi de 

60,54 min. Ces deux éléments présentent un équilibre de régime (Lagoutine, 1978), pour un 

temps : 

𝑡 ≥  7 
𝑇1/2 ( 𝐵𝑖212 ) 𝑇1/2 ( 𝑇𝑙208 )

𝑇1/2 ( 𝐵𝑖212 ) − 𝑇1/2 ( 𝑇𝑙208 )
 =  22,54 𝑚𝑖𝑛,  (1.22) 

l’activité en 208Tl s’écrit :  

𝐴208𝑇𝑙(𝑡) =  𝐴𝛼 212𝐵𝑖(𝑡) 
𝑇1/2 ( 𝐵𝑖212 )

𝑇1/2 ( 𝐵𝑖212 ) − 𝑇1/2 ( 𝑇𝑙208 )
=  1,053 × 𝐴𝛼 212𝐵𝑖(𝑡).  (1.23) 

L’évolution de l’activité en 220Rn et de ses descendants en fonction du temps pour une activité 

maintenue constante en 220Rn est représentée en Figure 1-13. 
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Figure 1-13 : Évolution de l’activité en 220Rn et de ses descendants dans un volume 
fermé pour une activité maintenue constante en 220Rn. 

Après 6 000 minutes d’exposition à une atmosphère en thoron constante, soit environ 4 jours, 

le 220Rn et les descendants sont à l’équilibre.  

Ce type d’atmosphère avec une activité constante en 220Rn est idéal pour l’étalonnage des 

instruments de mesure du 220Rn. Il est cependant nécessaire de qualifier une telle activité 

volumique à l’aide d’une mesure de référence. Suivant le dispositif de mesure utilisé, les 

descendants peuvent être utilisés pour qualifier l’atmosphère en 220Rn sachant qu’ils formeront 

un équilibre avec le gaz quatre jours après le début de son introduction dans le volume. 

1.2.2. Les méthodes de mesure du thoron 

Jusqu’à présent il existe un seul moyen de référence pour la mesure de thoron et l’étalonnage 

des instruments de mesure commerciaux. Celui-ci a été développé au Physikalisch-Technische 

Bundesanstalt (PTB), l’homologue allemand du LNE-LNHB. D’autres études réalisées dans 

plusieurs laboratoires ont également permis de montrer la limite et la faisabilité de certaines 

méthodes.  

L’objectif est d’étudier ces méthodes de mesure pour déterminer leurs limites et ainsi 

orienter la construction d’un nouvel étalon de référence au LNE-LNHB utilisable par l’IRSN. 

1.2.2.1. Le premier dispositif du PTB permettant de créer une atmosphère de référence 

en thoron (Gargioni & Arnold, 2003) 

Le dispositif mis en place consiste en une chambre de référence dont l’atmosphère en 220Rn 

est produite par une source de 228Th placée dans le volume. Cette source est réalisée par 

électrodéposition sur un disque de métal ; un ventilateur permet d’homogénéiser le 220Rn dans 
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l’air. L’activité volumique en thoron est mesurée à l’aide d’une chambre d’ionisation à grille 

(MWIC7).  

 

Figure 1-14 : Système de mesure de l'activité volumique en 220Rn au PTB (Gargioni & 
Arnold, 2003) 

Le 220Rn est pompé dans la chambre de référence puis passe dans un filtre ce qui permet 

d’éliminer les descendants solides produits avant la mesure. Cette chambre permet de collecter 

les ions formés par les particules alpha émises, l’amplitude de chaque signal étant 

proportionnelle à l’énergie de la particule alpha émise ; la résolution d’un tel détecteur est de 

300 keV pour des énergies entre 5 MeV et 8 MeV.  

Les descendants produits à l’intérieur du détecteur restent fixés aux fils de la chambre. Alors 

que la distribution en radon est homogène dans le volume de mesure, dans le cas du thoron, si le 

débit n’est pas assez important, la distribution n’est pas homogène. L’auteur a défini 

expérimentalement un facteur correctif pour le calcul de l’activité volumique en 220Rn à 

différents débits. Le débit optimum est atteint au-dessus de 7 L.min-1. Le rendement de détection 

de la chambre à grille est établi à l’aide d’un étalon de 222Rn. L’activité volumique en 220Rn est 

déterminée à l’aide de l’équation (1.24). 

𝐴220𝑅𝑛 = 𝑘𝜀 𝑘𝑄  (
𝑁 𝑅𝑛220

𝑡
− 
𝑁𝑏𝑔

𝑡
), (1.24) 

où 𝑘𝜀 représente le coefficient d’étalonnage du dispositif avec l’étalon de 222Rn, 𝑁𝑏𝑔/𝑡 le taux de 

comptage du mouvement propre, 𝑁 𝑅𝑛220 /𝑡 le taux de comptage en 220Rn et 𝑘𝑄  le facteur 

permettant de corriger la non-homogénéité de distribution du thoron dans la chambre MWIC. 

L’activité volumique en 220Rn est mesurée avec une incertitude-type relative de 3 %. Les deux 

composantes d’incertitude prépondérantes sont liées à l’étalonnage de la chambre en radon 

(provenant de l’incertitude sur l’activité de référence de 222Rn) ainsi qu’au taux de comptage du 
220Rn. La faible activité en thoron entraîne un faible taux de comptage, ce qui augmente 

l’incertitude ; de plus, cette mesure peut être soumise à des fluctuations statistiques 

importantes. 

                                                        
 
7 MWIC : Multi-Wire Ionization Chamber 
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Enfin, dans une autre publication, les auteurs (Gargioni, et al., 2005) mettent en avant la 

limite de la méthode due à la distribution non homogène du thoron dans la chambre de 

référence. En utilisant deux détecteurs alpha PIPSTM, Passivated-Implanted Planar Silicon 

(Canberra Ind., 2012), disposés à différentes positions dans la chambre de référence, ils ont pu 

conclure que l’activité en thoron n’est pas homogène dans le volume et qu’elle est fortement 

dépendante de la position de l’instrument à étalonner. L’activité mesurée par la chambre MWIC 

peut alors ne pas correspondre à celle mesurée par l’instrument.  

1.2.2.2. Le second dispositif du PTB permettant de créer une atmosphère de référence en 

thoron (Röttger, et al., 2010) 

Plus récemment, le PTB a créé une nouvelle chambre de référence permettant la production 

d’une atmosphère de 220Rn pour l’étalonnage des instruments de mesure commerciaux. La 

méthode utilisée consiste en la création d’une atmosphère de référence en 220Rn dans un 

volume. Pour ce faire, le 220Rn produit par une source fine de 228Th est transféré vers le volume 

de référence (cf. Figure 1-15). 

 

Figure 1-15 : Schéma du principe du second dispositif d’étalonnage en thoron du PTB. 
(Röttger, et al., 2014) 

La source très fine de 228Th permettant de produire le 220Rn est créée par électrodéposition 

de 228Th sur une surface métallique. L’activité en thoron produite par la source est déterminée 

par une mesure par spectrométrie gamma de la source de thorium à l’aide d’un détecteur 

germanium.  

Le volume d’émanation est très petit (< 4 mL) et le débit d’air à l’intérieur du volume est 

supérieur à 10 L.min-1. Le transfert du thoron vers le volume étalon est ainsi très rapide. Afin 

d’homogénéiser au mieux la concentration en thoron dans le volume de référence, l’arrivée du 

mélange air-thoron est séparée en deux parties : la première avec un débit de 4 L.min-1 à une 

certaine hauteur (non précisée) dans le volume, et la deuxième en bas du volume avec un débit 

de 7 L.min-1. La vitesse du gaz au niveau de la deuxième sortie est augmentée à l’aide d’un bec 

composé de 10 trous de 1 mm de diamètre. Les auteurs précisent que cette modification permet 

d’obtenir une distribution homogène en hauteur dans le volume.  
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L’activité volumique en thoron est déterminée à l’aide de la formule suivante : 

𝐶𝑇𝑛 = 
𝐴 𝑇ℎ228   𝜒

𝑉
  𝜑(𝑟 , 𝑧), (1.25) 

où 𝜑(𝑟 , 𝑧) représente la distribution de l’activité dans le volume V en m3, avec 𝜑(𝑟 , 𝑧) =  1 dans 

un cas idéal. La distribution est calculée dans tout le volume à l’aide de multiples mesures 

réalisées avec un petit instrument de mesure relative du thoron. Le coefficient 𝜒 représente le 

coefficient d’émanation de la source qui est évalué par la mesure par spectrométrie gamma en 

utilisant l’équation (1.26). 

𝜒 =  
𝐴 𝑅𝑛220

𝐴 𝑇ℎ228
=  1 − 

𝑅2 𝐴 𝑃𝑏212  

𝑅1 𝐴 𝑅𝑎224
, (1.26) 

R1 et R2 représentent les facteurs de correction dus à l’activité des atomes de recul, 

respectivement de 224Ra et de 212Pb, déposés en dehors de la source plane. Les auteurs utilisent 

deux approches pour calculer le coefficient 𝜒, la première par la méthode classique : 

𝜒 =  1 − 
𝑁̇𝑚( 𝑃𝑏212 ) − 𝑁̇𝑏𝑔2( 𝑃𝑏212 ) 

𝑁̇𝑚( 𝑅𝑎224 ) − 𝑁̇𝑏𝑔2( 𝑅𝑎224 )
 ×
𝑝𝛾( 𝑅𝑎224 )

𝑝𝛾( 𝑃𝑏212 )
, (1.27) 

où 𝑁̇𝑚  correspond au taux de comptage de la mesure et 𝑁̇𝑏𝑔2  au taux de comptage du 

mouvement propre. Avec cette approche, l’incertitude sur la valeur est principalement liée à 

l’incertitude sur la valeur d’intensité des pics gamma (𝑝𝛾). Avec la source de 228Th utilisée, le 

coefficient a pour valeur 𝜒 = 0,405 (14)8. 

La deuxième méthode utilisant la formule (1.28) permet de ne pas utiliser les données 

d’intensité des pics gamma : 

𝜒 = 1 − (
 𝑅2 𝑁̇𝑘( 𝑅𝑎224 ) − 𝑁̇𝑏𝑔1( 𝑅𝑎224 )

𝑁̇𝑘( 𝑃𝑏212 ) − 𝑁̇𝑏𝑔1( 𝑃𝑏212 )
) (

 𝑅1 𝑁̇𝑚( 𝑅𝑎224 ) − 𝑁̇𝑏𝑔2( 𝑅𝑎224 )

𝑁̇𝑚( 𝑃𝑏212 ) − 𝑁̇𝑏𝑔2( 𝑃𝑏212 )
) ⁄ , (1.28) 

où 𝑁̇𝑘 représente le taux de comptage de l’étalonnage du dispositif avec une source de 228Th 

scellée et 𝑁̇𝑏𝑔1 le taux de comptage du mouvement propre pour la mesure de la source scellée. 

Avec la source de 228Th utilisée, le coefficient a pour valeur 𝜒 = 0,410 5 (16). 

L’activité volumique en 220Rn est ainsi mesurée avec une incertitude-type relative de 3 %. La 

composante d’incertitude la plus grande sur l’activité volumique dans le système est liée à 

l’homogénéité du thoron dans le volume. Cette composante a été cependant grandement 

diminuée avec l’ajout des deux sorties et du bec à la base de la chambre. 

Contrairement à la première méthode développée au PTB, celle-ci n’est pas fondée sur une 

mesure directe du 220Rn mais sur l’évaluation du taux d’émanation d’une source de 228Th par la 

mesure en activité du 224Ra et du 212Pb. Cette mesure permet de déduire l’activité en 220Rn 

produit par la source en admettant que tout le 220Rn émis par la désintégration de 224Ra est 

transféré vers le volume de référence. Elle est aujourd’hui utilisée pour l’étalonnage 

                                                        
 
8 La valeur (14) représente l’incertitude-type absolue sur la valeur de 𝜒 et s’appliques aux derniers 
chiffres de la valeur. Elle correspond à la notation 𝜒 = 0,405 ± 0,014 (k=1) (JCGM, 2008a). Cette notation 
est appliquée dans l’ensemble du document. 
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d’instruments de mesure de l’activité volumique du thoron dans l’air au PTB (Röttger, et al., 

2014). 

1.2.2.3. Mesure en ligne de 220Rn avec une fiole de Lucas 

La fiole de LucasTM consiste en un volume recouvert à l’intérieur par une fine couche 

scintillante de ZnS(Ag), dans lequel il est possible de faire circuler un gaz à l’aide de deux 

connecteurs entrée et sortie. Les particules alpha interagissant avec cette couche scintillante 

entraînent la production de lumière qui par la suite est détectée par un photomultiplicateur 

placé sur la face transparente de la fiole.  

Une première étude (Tokonami, et al., 2002) a mis en évidence que l’utilisation d’une telle 

fiole permet le suivi de l’activité volumique d’une atmosphère en 220Rn dès lors qu’il n’y a pas 

présence de 222Rn. Par la suite cette méthode a été appliquée pour la mesure en continu d’une 

atmosphère de 220Rn par différents laboratoires.  

Cette méthode de mesure a été comparée avec une mesure par double filtre et l’estimation du 
220Rn produit par une source de 228Th (Eappen, et al., 2007). Cependant l’absence de bilan 

d’incertitudes sur les mesures rend la comparaison difficile.  

Cette méthode présente cependant plusieurs inconvénients que les auteurs précisent dans 

leurs documents. En effet, la limite de détection de l’appareil reste plus élevée que les 

concentrations atmosphériques en 220Rn typiques trouvées dans l’environnement. De plus, il 

n’est pas possible de différencier le 222Rn du 220Rn lors d’une mesure. Enfin l’évaluation du 

rendement de détection d’un tel dispositif ne peut être faite que par calcul Monte-Carlo mais est 

réalisée en tenant en compte de beaucoup d’approximations : 

 distribution homogène de 220Rn dans le volume de la fiole ; 

 dépôt des descendants immédiat après leur création dans le volume de mesure ; 

 distribution volumique homogène de 216Po du fait de sa courte période ; 

 détection de toutes les particules alpha atteignant le scintillateur. 

Ces résultats peuvent aussi dépendre du code de calcul utilisé car le rendement de détection 

sera ici très dépendant du parcours des alphas dans l’air et donc du calcul de la perte d’énergie 

réalisé par le code. Une étude réalisée à l’IRSN (Boyault & Michielsen, 2008) avec le code de 

calcul Monte-Carlo MCNPX 2.5 (Pelowitz, 2005) présente les résultats obtenus en tenant compte 

des mêmes approximations pour deux types de fioles de Lucas.  

Tableau 1-1 : Résultats des efficacités de détection calculées pour la fiole de Lucas 
modèle 300A (Pylon Electronics, 2008).  

Radionucléide 222Rn 218Po 214Po 220Rn 216Po 

(Boyault & Michielsen, 2008) 0,684 0,724 0,854 0,781 0,830 

(Tokonami, et al., 2002) 0,637 0,742 0,864 0,736 0,780 

NOTE : Les incertitudes associées aux résultats ne sont pas présentées par les auteurs. 

Ces résultats présentent un écart de 7 % qui est très important. Ceci démontre la difficulté de 

la mise en place d’un tel modèle Monte-Carlo. Les résultats dépendront du modèle utilisé par le 

code et peuvent énormément varier ; il devient difficile de choisir quel modèle est le plus 

approprié pour le cas présent.  
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La limite la plus importante de cette méthode est que l’inhomogénéité de la distribution du 

thoron dans le volume n’est pas prise en compte. En effet, compte tenu du volume de telles fioles 

et de la position de l’entrée et de la sortie du gaz (toutes deux l’une à côté de l’autre), la 

distribution du thoron dans le volume sera très dépendante du débit de circulation. Elle peut 

ainsi induire un biais dans les mesures.  

1.2.2.4. Méthode de mesure par spectrométrie gamma pour l’étalonnage des instruments 

de mesure du thoron  

Les descendants de 220Rn et de 222Rn produisent plusieurs rayonnements gamma dont les 

principales énergies d’émission sont comprises entre 200 keV et 2 600 keV (cf. Annexe A). Le 

document rédigé par Michielsen et Mitifiot (Michielsen & Mitifiot, 2010) présente une approche 

de mesure de 220Rn par spectrométrie gamma de ses descendants.  

Les mesures sont réalisées avec un détecteur germanium de type GC3018 de Canberra 

(Canberra Ind., 2013) sur des prélèvements d’une atmosphère de 220Rn à l’aide d’un volume en 

acier inoxydable de type SG500 (cf. Figure 1-16).  

 

Figure 1-16 : Schéma du principe de mesure du volume SG500 par spectrométrie 
gamma. 

L’étalonnage du système complet de mesure est réalisé à l’aide d’un étalon de référence de 
222Rn transféré dans un volume SG500. Cet étalon permet de tracer la courbe de rendement du 

dispositif en fonction de l’énergie d’émission gamma. Par la suite, différentes atmosphères en 
222Rn sont produites dans BACCARA puis un échantillonnage est réalisé par circulation dans le 

volume SG500 ou par dépression de ce volume. Ces volumes SG500 sont mesurés par 

spectrométrie gamma puis la courbe de rendement est utilisée pour estimer l’activité collectée 

dans le volume.  

Les auteurs montrent que, dans le cas d’un transfert de radon par dépression du SG500, les 

résultats de transfert sont compatibles avec les valeurs théoriques de l’activité en 222Rn prélevée 

en tenant compte de leurs incertitudes associées. La seule limite mise en avant est, dans le cas où 

l’activité est faible, l’importance du mouvement propre qui perturbe trop la mesure. Enfin les 

mesures pour un transfert par circulation de 222Rn dans le volume ne sont pas compatibles avec 

les résultats théoriques. Les valeurs expérimentales sont 25 % plus faibles que la valeur 

théorique alors que l’incertitude relative élargie sur l’activité mesurée est de 3 % (k = 2). 

L’expérience a par la suite été poursuivie sur une atmosphère en 220Rn. Le transfert de 

l’atmosphère en 220Rn est réalisé dans le SG500 en dépression à partir d’une source de 228Th. La 

mesure par spectrométrie gamma est ainsi utilisée pour évaluer l’activité en 220Rn en utilisant la 

courbe de rendement déterminée avec l’étalon de 222Rn. Les résultats sont comparés aux valeurs 

théoriques de l’activité en 220Rn (cf. Tableau 1-2). 
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Tableau 1-2 : Résultats expérimentaux avec leur incertitude-type associée pour des 
prélèvements d’atmosphère en 220Rn. 

Rendement de 

détection 

Activité 

expérimentale 
212Pb (Bq) 

Activité en 
220Rn (kBq) 

Activité théorique 
220Rn (Bq) 

2,19 % 8,2 (3) 17,5 (9) 20 280 

2,19 % 10,6 (6) 16,6 (10) 20 190 

2,19 % 7,9 (5) 8,6 (6) 14 950 

 

Les résultats ainsi obtenus ne sont pas compatibles car les activités volumiques de 220Rn 

mesurées représentent 58 % à 86 % des valeurs calculées. La valeur théorique en 220Rn est 

évaluée en supposant que le taux d’émanation de la source de 228Th est de 100 %, ce qui n’est 

pas le cas, cette approximation entraîne donc un biais des résultats. En outre, l’écart entre les 

résultats n’est pas constant pour chacune des expériences, ce qui montre que d’autres 

paramètres influencent la mesure.  

Les auteurs précisent que le rendement de détection d’un tel dispositif reste beaucoup plus 

faible que celui d’une mesure alpha. La limite de détection est beaucoup plus haute, le 

mouvement propre pouvant être élevé et perturber fortement la mesure.  

1.3. Discussion et conclusion 

Cette première partie nous a permis d’identifier les propriétés du gaz, 220Rn, et de ses 

descendants ainsi que son isotope le 222Rn. Nous avons vu que ces deux radionucléides sont des 

gaz inertes chimiquement tous deux émetteurs alpha. Ils diffèrent par leur période, 

respectivement de 55,8 s et 3,823 2 j.  

Le 222Rn, possédant une chaîne de traçabilité métrologique bien établie, est le candidat parfait 

pour la validation d’une méthode de mesure de 220Rn. Il a été utilisé pour plusieurs méthodes de 

mesure pour valider des calculs de rendement et tout particulièrement dans le cas du premier 

étalon de référence de 220Rn du PTB (Gargioni, et al., 2003). Bien que leur comportement dans 

un milieu soit le même, la période très courte du thoron entraîne des problèmes d’homogénéité 

dans l’air. En effet, sur l’ensemble des expériences réalisées et précitées, l’homogénéité du 

thoron n’est pas possible ou bien doit être corrigée. Il est nécessaire de tenir compte de cette 

problématique dans l’établissement d’une méthode de mesure de référence. Notons que dans un 

grand volume, un débit très important sera nécessaire pour obtenir une distribution homogène 

du thoron ; les petits volumes seront donc plus efficaces.  

Les deux gaz sont émetteurs de rayonnements alpha ; une spectrométrie à l’aide d’un 

détecteur semi-conducteur à base de silicium permet de les mesurer. L’avantage de ce type de 

spectrométrie est qu’il permet aussi de mesurer une partie des descendants qui peuvent ainsi 

contribuer à l’évaluation de la concentration en 220Rn dans l’air. La piste par spectrométrie 

gamma est à l’opposé moins adaptée pour la mesure du gaz du fait de la faible intensité des 

émissions gamma. Une approche de mesure des descendants par spectrométrie gamma a été 

étudiée (Michielsen & Mitifiot, 2010) mais le rendement de détection est beaucoup plus faible 

que celui de la mesure par spectrométrie alpha, ce qui rend la mesure d’activité de référence 

trop complexe (temps de mesure long, grandes fluctuations statistiques).  

La seule méthode primaire actuelle consiste en une mesure par spectrométrie gamma d’une 

source de 228Th ; elle repose cependant sur l’hypothèse que tout le 220Rn émis par la 
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désintégration de 224Ra est transféré vers le volume de référence. Elle est aussi très dépendante 

de l’homogénéité du thoron dans la chambre de référence où le dispositif de mesure à étalonner 

sera placé. Il s’avère donc très utile de développer une méthode de mesure basée sur un principe 

différent qui permettra de confronter les résultats lors d’une comparaison. Une telle 

comparaison permettra soit de valider mutuellement les deux méthodes, soit de mettre en 

évidence des biais. 

Notre travail consiste donc à développer une méthode de mesure de référence pour le 220Rn 

qui repose sur une spectrométrie alpha qui semble être le principe de mesure le plus efficace. 

L’objectif sera ainsi de produire une atmosphère en 220Rn dans BACCARA à l’aide d’une 

circulation d’air constante sur une source de 228Th. Le dispositif permettra de mesurer l’activité 

volumique en 220Rn en un point de prélèvement à l’intérieur de BACCARA. L’atmosphère en 220Rn 

circulera à l’intérieur d’un volume de mesure disposant d’un détecteur alpha (cf. Figure 1-17). Le 

rendement de détection du dispositif sera calculé par méthode de Monte-Carlo.  

 

Figure 1-17 : Schéma du principe de la mesure par spectrométrie alpha de  220Rn. 

Il est clairement identifié que dans un tel dispositif de mesure, l’homogénéité du 220Rn sera un 

problème critique. Il est ainsi préférable de privilégier un petit volume de mesure et d’optimiser 

au mieux le débit de circulation de l’atmosphère en 220Rn pour que sa distribution soit homogène 

dans le volume de mesure.  

Le transfert d’un étalon de 222Rn permettra la validation du système qui, contrairement au 
220Rn, sera distribué de façon homogène dans le volume de mesure. Un tel système permettra 

aussi de mesurer les descendants du 220Rn qui eux, sont des aérosols. Leur comportement dans 

le volume étant totalement différent d’un gaz, le rendement de détection lié aux descendants 

sera totalement différent. Nous devons ainsi comprendre les phénomènes de transport des 

aérosols pour optimiser les caractéristiques du dispositif de mesure.    
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 Transport des aérosols Chapitre 2.
radioactifs chargés appliqué 
aux descendants du radon 
et du thoron 

 

 

Contrairement au gaz, inerte chimiquement, les descendants du radon et du thoron peuvent 

interagir avec d’autres molécules présentes dans l’air et ainsi former des agglomérats de 

particules (clusters). Les phénomènes régissant le comportement physique de ces agglomérats 

sont ceux de la physique des aérosols. Un aérosol consiste en une suspension de particules 

solides ou liquides dans un milieu gazeux (Renoux & Boulaud, 1998).  

Les descendants émetteurs de rayonnements alpha ont un comportement bien différent du 

gaz, et par conséquent leur rendement de détection dans un volume de mesure est différent. 

L’objectif de ce chapitre est de comprendre les phénomènes régissant le transport des aérosols. 

Nous étudierons le transport lié aux descendants du radon et du thoron par calcul analytique, ce 

qui nous permettra d’identifier les points importants pour la mesure du gaz et de ses 

descendants.  

Enfin nous discuterons de la charge électrique des descendants du radon et du thoron. Après 

avoir synthétisé l’ensemble des résultats expérimentaux sur le pourcentage de descendants 

chargés, nous étudierons les phénomènes intervenant dans leur neutralisation. Cette étude nous 

permettra ainsi de définir les conditions expérimentales les plus adaptées à la mesure du radon, 

du thoron et de leurs descendants. 

2.1. Taille des descendants mesurés 

Dans le cas des descendants des gaz 222Rn et 220Rn, ces aérosols sont séparés en deux familles. 

La première est appelée la « fraction libre », elle correspond aux descendants qui viennent de se 

former après la désintégration du radon et qui peuvent former de petits agglomérats de 

particules appelés « clusters ». Par la suite ces clusters peuvent se fixer sur d’autres aérosols 

présents dans l’environnement et ainsi former la « fraction attachée » des descendants des gaz 
222Rn et 220Rn.  

Nous étudierons seulement la fraction libre des descendants, ce qui correspond à ceux créés 

par le radon ou le thoron dans notre dispositif de mesure. La mise en place d’un filtre de Très 

Haute Efficacité (THE) à l’entrée du volume de mesure nous permet de retenir les aérosols 

atmosphériques naturellement présents dans l’air, d’éliminer tous les descendants produits 

avant l’entrée du volume de mesure, et ainsi de laisser passer uniquement le gaz (cf. Figure 2-1).   
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Figure 2-1 : Schéma du principe de la mesure par spectrométrie alpha du 220Rn avec 
filtration. 

Avec un tel dispositif les descendants mesurés correspondent bien à ceux produits dans le 

volume. Dans nos conditions de mesure, le diamètre de la fraction libre des descendants est de 

l’ordre du nanomètre (Malet, 1997). Dans la suite du document, les calculs seront réalisés pour 

des particules de forme sphérique de 1 ou 2 nm de diamètre.  

2.2. Le transport des aérosols nanométriques  

2.2.1. Nombre de Knudsen 

Le nombre de Knudsen permet de caractériser le domaine correspondant au type d’aérosol 

étudié. Il se calcule par la relation :  

𝐾𝑛 = 
2𝜆𝑔

𝑑𝑝
, (2.1) 

avec 𝜆𝑔 le libre parcours moyen du gaz porteur et 𝑑𝑝 le diamètre des particules d’aérosol. Ce 

facteur est présenté en Figure 2-2, en considérant que les particules sont sphériques.  

 

Figure 2-2 : Évolution du coefficient de Knudsen pour différentes tailles de particules 
dans l'air à 23 °C et 1 013 hPa. 
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La valeur du coefficient de Knudsen permet d’identifier le régime du domaine : 

 lorsque Kn << 1 : domaine continu ; 

 lorsque Kn ≈ 1 : domaine intermédiaire ; 

 lorsque Kn >> 1 : domaine moléculaire. 

Dans le cas de la fraction libre des descendants du radon, nous sommes donc dans le domaine 

moléculaire. 

2.2.2. Diffusion brownienne, diffusion des petits ions 

Dans le cas d’une particule neutre, le coefficient de diffusion brownienne D dépend du 

diamètre de la particule dp et du coefficient de Cunningham Cu, elle s’exprime par la relation 

(Bricard, 1977) : 

𝐷 =
𝑘𝐵𝑇 𝐶𝑢
3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝

, (2.2) 

où 𝑘𝐵 représente la constante de Boltzmann, T la température, η la viscosité dynamique du gaz 

porteur. La valeur du facteur de Cunningham dépend du nombre de Knudsen, c’est-à-dire du 

diamètre de la particule et du libre parcours du gaz porteur. Il s’exprime par la relation : 

 𝐶𝑢(𝑑𝑝 ) = 1 + 𝐾𝑛  (𝑎 + 𝑏 𝑒𝑥𝑝 (− 
𝑐

𝐾𝑛
)), (2.3) 

où a, b et c représentent des constantes déterminées expérimentalement. Pour l’air a = 1,165 ; 

b = 0,483 et c = 0,997 (Kim, et al., 2005a). Pour les aérosols ayant une taille inférieure à 2 nm, le 

diamètre de la particule est corrigé par la relation (Ramamurthi, 1989) : 

𝑑𝑝
∗ = 𝑑𝑝 (1 + 3 𝑒

−𝑑𝑝 2,2 10
9
). (2.4) 

Cette correction est appliquée au calcul du facteur de Cunningham 𝐶𝑢(𝑑𝑝
∗ ). Le coefficient de 

diffusion dans le cas des particules de diamètre inférieur à 2 nm s’exprime par la relation :  

𝐷 =
𝑘𝐵𝑇 𝐶𝑢(𝑑𝑝

∗ )

3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝
. (2.5) 

Dans le cas d’un aérosol chargé électriquement (une seule charge élémentaire), le coefficient 

de diffusion n’est pas le même. Selon Malet (1997), il s’exprime par la relation (2.6) de Chapman 

et al. (1956). 

𝐷𝑐 =
0,815 𝑉𝑟𝑚𝑠 √

𝑀 +𝑚
𝑀

3 𝜋 𝑠2 𝐶𝑎𝑖𝑟  [1 + 
0,402 𝑒2 𝑟𝑎𝑖𝑟

3  
4 𝑠2 𝑘𝐵 𝑇

]

 , (2.6) 

avec : 

 𝐷𝑐 le coefficient de diffusion des particules nanométriques chargées exprimé en m2.s-1 ; 

 𝑣𝑟𝑚𝑠 la valeur quadratique moyenne de la vitesse des molécules de l’air, soit 5,02·102 m.s-1 

(à 1 013 hPa et 296,15 K) ;  
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 𝑀 la masse molaire du cluster (choisie à 208,9824 g.mol-1 ce qui correspond au premier 

descendant du radon ou du thoron, le polonium) ;  

 m la masse molaire de l’air sec (28,9 g.mol-1) ;  

 𝐶𝑎𝑖𝑟 la concentration en molécules d’air (2,51·1019 cm-3, aux conditions normales de 

température et de pression) ;  

 𝑟𝑎𝑖𝑟 le rayon de collision d’une molécule d’air (0,185 nm) ;  

 𝑒 la charge élémentaire ;  

 𝑠 la somme dp + dair ; 

 𝑘𝐵 la constante de Boltzmann. 

Dans le cas du 218Po dans l’air sec, la relation (2.6) peut alors s’écrire (Malet, 1997) :  

𝐷𝑐 =
𝑎

𝑠2  [1 + 
𝑏
𝑠2
]
 , 

(2.7) 

avec a = 1 ,8406·10-24 et b = 4,0288·10-48 en utilisant les unités du système international.  

L’air est composé à 78 % de molécules de diazote de diamètre 0,315 nm et à 21 % de 

molécules de dioxygène de diamètre 0,292 nm. Le diamètre moyen des molécules constitutives 

de l’air est ainsi d’environ 0,3 nm. Pour un diamètre de particule de 218Po de 1 nm et possédant 

une unique charge, le coefficient de diffusion est de 1,09·10-6 m2.s-1. 

J. Malet précise qu’il existe d’autres équations (Tammet, 1995) utilisant des concepts de 

diamètre massique et de rayon de collision. Cependant, cette relation utilise des paramètres qui 

sont mal définis. Dans notre cas, il est plus intéressant d’utiliser l’équation (2.7) qui nous permet 

d’exprimer le coefficient de diffusion d’une particule sphérique chargée en fonction de son 

diamètre et ainsi de le comparer avec celui d’une particule sphérique neutre utilisant la relation 

(2.5) (cf. Figure 2-3). 

 

Figure 2-3 : Représentation des coefficients de diffusion des particules chargées et 
neutres en fonction de leur diamètre (T = 296,15 K et P = 1 013 hPa). 
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Les coefficients de diffusion sont ici comparés pour des particules neutres et des particules 

chargées, de forme sphérique, de même masse (le manque d’un électron est négligeable) et de 

mêmes dimensions (diamètre).  

Dans notre cas, pour des particules entre 0,5 et 2 nm de diamètre, le coefficient de diffusion 

de la fraction libre des descendants du radon est compris entre 4·10-6 m2.s-1 et 1·10-6 m2.s-1 pour 

des particules neutres et entre 1·10-6 m2.s-1 et 5·10-7 m2.s-1 pour des particules chargées. Le 

rapport entre ces deux coefficients est de l’ordre d’un facteur 3, ce qui n’est pas très significatif 

pour un coefficient de diffusion. Ces valeurs sont aussi proches du coefficient de diffusion du 

radon dans l’air qui est de 1,2·10-5 m2.s-1 (Hirst, et al., 1939). 

2.2.3. Déplacement quadratique moyen 

Le mouvement brownien, que nous avons caractérisé précédemment à l’aide du coefficient de 

diffusion, peut être aussi caractérisé par le déplacement quadratique moyen, Xrms. Ce 

déplacement équivaut statistiquement à une distance totale parcourue en moyenne par une 

particule dans une direction durant un temps t :  

𝑥𝑟𝑚𝑠 = √2 𝐷 𝑡. (2.8) 

Le déplacement quadratique moyen à deux dimensions s’exprimera par la relation √4 𝐷 𝑡 et à 

trois dimensions par √6 𝐷 𝑡 . La Figure 2-4 représente le déplacement quadratique moyen à une 

dimension pour différents diamètres de particules et pour un temps de 1 s. 

 

Figure 2-4 : Déplacement quadratique moyen d’une particule neutre et d’une particule 
chargée en fonction de leur diamètre pour un trajet d’une seconde. 

Le déplacement quadratique moyen des particules nanométriques (1 nm de diamètre) 

pendant une seconde est de 2,8·10-3 m. Pour des particules chargées (une charge élémentaire, et 

diamètre 1 nm) et le même temps, il est deux fois moins important, soit 1,4·10-3 m.s-1. Le 
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mouvement brownien n’est pas le seul paramètre influençant le déplacement des particules 

nanométriques, qui peut être dépendant d’autres facteurs. 

2.2.4. Vitesse d’écoulement, calcul du nombre de Péclet 

Un aérosol nanométrique peut se déplacer grâce à la diffusion, et en suivant les mouvements 

du fluide provenant de l’écoulement. Afin de comparer le transport des particules par diffusion 

et par la vitesse d’écoulement, on définit un nombre sans dimension, le nombre de Péclet : 

𝑃𝑒 =  
𝑣𝑚 𝐿

𝐷
, (2.9) 

avec 𝑣𝑚 la vitesse moyenne du gaz porteur, L une longueur caractéristique et D le coefficient de 

diffusion des particules. Si Pe est faible, la diffusion prédomine et s’il est supérieur à 1, c’est l’effet 

de la vitesse d’écoulement qui est prédominante. 

La Figure 2-5 représente le nombre de Péclet pour des particules neutres et chargées de 1 nm 

et 2 nm de diamètre en fonction de la vitesse du fluide. La longueur caractéristique choisie est de 

1 cm, les coefficients de diffusion utilisés sont ceux calculés avec les équations (2.5) et (2.6). 

 

Figure 2-5 : Évolution du nombre de Péclet en fonction de la vitesse du fluide pour des 
particules nanométriques. 

Le calcul du nombre de Péclet montre que, dans le cas des particules nanométriques, c’est 

l’effet de la vitesse d’écoulement qui est prédominant. Nous pouvons observer que, dans les 

mêmes conditions, pour deux particules de diamètres équivalents, la charge a un effet 

négligeable sur le transport.  

Ces vitesses de fluides restent très faciles à atteindre pour des petits volumes. Par exemple 

dans un tube de 6 mm de diamètre interne, un débit de 1,6 L.min-1 permet d’atteindre une 

vitesse de circulation de 1 m.s-1. La vitesse d’écoulement sera donc le facteur prédominant sur le 

transport des aérosols nanométriques si le débit de circulation est supérieur à 0,01 m.s-1.  
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2.2.5. Dérive des petits ions dans un champ électrique 

Les aérosols chargés et neutres n’ont pas le même comportement lorsqu’ils sont soumis à un 

champ électrique. Considérons un aérosol chargé possédant une charge q. Selon l’expérience de 

Millikan, q ne peut être qu’un multiple entier de la charge élémentaire. 

𝑞 = 𝑝 𝑒, (2.10) 

avec p un entier. Soit un champ 𝐸⃗  appliqué à un aérosol chargé, il est soumis à la force 

électrostatique 𝐹 = 𝑞𝐸⃗    et prend une vitesse proportionnelle à 𝐸⃗ . 

𝑣𝐸⃗⃗ ⃗⃗ = 𝑧 𝐸⃗  𝑎𝑣𝑒𝑐 𝑧 = 𝑝 𝑒 𝐵, (2.11) 

avec 𝑧 la mobilité électrique de l’ion en m2.V-1.s-1. La mobilité dynamique B d’une particule est 

définie par la relation suivante :  

𝐵 = 
𝐶𝑢

3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝
, (2.12) 

Avec 𝐶𝑢 le facteur de Cunningham (ou le facteur 𝐶𝑢(𝑑𝑝
∗) pour les particules de diamètre inférieur 

à 2 nm), 𝜂 la viscosité dynamique du gaz porteur et 𝑑𝑝  le diamètre de la particule. La mobilité 

électrique s’écrit ainsi : 

𝑧 =
𝑝 𝑒 𝐶𝑢
3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝

. (2.13) 

Le nombre de charges portées par une particule de 1 nm de diamètre influence donc 

beaucoup la mobilité électrique. En utilisant les équations (2.11) et (2.13), il est possible de 

déterminer la vitesse de dérive des ions dans l’air pour différentes valeurs de champ électrique 

et différents diamètres. L’équation utilisée est la suivante :  

𝑣𝑒 =
𝑝 𝑒 𝐶𝑢
3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝

 𝐸, (2.14) 

avec : 

 𝑝 le nombre de charges élémentaires ; 

 𝑒 la charge élémentaire : 1,602 176 565 (35) ·10-19 C ;  

 𝜂 la valeur de viscosité dynamique de l’air à 23 °C et 1 013 hPa : 

η = 1,832 45 (69) ·10-5 kg.m-1.s-1 ;  

 𝑑𝑝 le diamètre de la particule d’aérosol en m ;  

 E le champ électrique en V.m-1. 

En prenant le cas le plus pénalisant, soit une seule charge, la formule (2.14) est utilisée pour 

déterminer la valeur de la vitesse de dérive des aérosols submicroniques soumis à différents 

champs électriques. Les résultats sont présentés en Figure 2-6. 
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Figure 2-6 : Résultats de calcul de la vitesse de dérive des ions en fonction de l'intensité 
du champ électrique pour différents diamètres de particules. 

La vitesse de dérive des ions soumis à un champ électrique peut devenir très importante. La 

Figure 2-6, représente la vitesse de dérive des ions pour des particules avec une seule charge.  

Cette vitesse est directement proportionnelle au nombre de charges électriques que possède la 

particule.  

Ces premiers calculs montrent aussi l’influence non négligeable du diamètre de la particule 

sur la vitesse de dérive. Un autre calcul est présenté en Figure 2-7 pour deux champs électriques 

différents, 100 kV.m-1 et 200 kV.m-1, et en faisant varier le diamètre de la particule, la particule 

possédant toujours une seule charge. 

 

Figure 2-7 : Évolution de la vitesse de dérive des ions pour un même champ électrique 
mais des diamètres de particules différents. 
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Le diamètre de la particule est ainsi un facteur important dans le calcul de la vitesse de 

dérive. Les particules submicroniques auront une vitesse de dérive bien plus importante que les 

particules de taille plus importante.  

2.2.6. Vitesse de sédimentation 

Nous avons vu dans le § 2.2.1 que dans le cas de la fraction libre des descendants du radon le 

régime est dit moléculaire. Le diamètre des particules est ainsi du même ordre de grandeur que 

le libre parcours moyen de l’air. Considérons une particule sphérique de diamètre 𝑑𝑝 et de 

vitesse 𝑣𝑝 dans un fluide immobile. Cette particule est soumise à la force de pesanteur, la 

poussée d’Archimède et la force de traînée. 

Dans le régime moléculaire (Kn >> 1) (valable aussi pour le régime intermédiaire Kn ≈ 1), la 

force de traînée s’exprime par la relation :  

𝐹𝑇 = 
3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝 𝑣𝑝

𝐶𝑢
. (2.15) 

avec 𝜂 la viscosité dynamique du gaz porteur et 𝐶𝑢 le facteur de Cunningham. 

La vitesse de sédimentation, ou vitesse limite de chute, est atteinte lorsque la force de 

résistance aérodynamique équilibre la force de pesanteur (𝐹𝑝) et la poussée d’Archimède 

(𝑃𝐴) induite sur la particule. L’accélération étant nulle, la deuxième loi de Newton se traduit par 

la relation :  

 𝐹𝑇⃗⃗⃗⃗ =  𝐹𝑝⃗⃗  ⃗ − 𝑃𝐴⃗⃗⃗⃗ = 𝑚𝑝 𝑔 − 𝑚𝑓 𝑔 , (2.16) 

avec 𝑚𝑝 la masse de la particule, 𝑚𝑓 la masse de fluide déplacé par la particule soit :  

3 𝜋 𝜂 𝑑𝑝 𝑣𝑠

𝐶𝑢
=  𝜋

𝑑𝑝
3 

6
𝜌𝑝 𝑔 −  𝜋

𝑑𝑝
3 

6
𝜌𝑔 𝑔, (2.17) 

où 𝜌𝑝 et 𝜌𝑔 représentent respectivement la masse volumique de la particule et du gaz porteur, 𝑣𝑠 

est la vitesse de la particule qui correspond ici à la vitesse limite de chute ou vitesse de 

sédimentation. 𝜌𝑔 est négligeable devant 𝜌𝑝 dans le cas du polonium ou du plomb (descendant 

du radon), la vitesse de sédimentation se traduit donc par la relation : 

𝑣𝑆 =
 𝜌𝑝 𝑑𝑝

2 𝑔 𝐶𝑢
18 𝜂

. (2.18) 

Prenons l’exemple d’une particule de polonium, de masse volumique 𝜌𝑝 = 9 200 kg.m-3, de 

diamètre 𝑑𝑝  = 1 nm dans l’air à 23 °C et 1 013 hPa, la vitesse de sédimentation de la particule 

sera : 

𝑣𝑆 =
 9 200 × (1 · 10−9)2  × 9,806 65 × 222,34

18 × 1,83 · 10−5
= 61 𝑛𝑚. 𝑠−1, (2.19) 

soit une vitesse extrêmement faible. Dans les mêmes conditions, la vitesse de sédimentation 

pour les particules nanométriques est négligeable, ce qui implique que le mouvement brownien 

prédomine dans le cas présent (cf. § 2.2.3).  
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2.2.7. Phénomène de thermophorèse 

La thermophorèse est le phénomène suivant lequel les aérosols sont repoussés par les corps 

chauds. Lorsqu’il existe dans un gaz un gradient de température, les particules se déplacent dans 

la direction des températures décroissantes. De ce fait, une zone proche du point chaud est 

dénuée de particule, cette zone appelée zone claire de Tyndall a généralement une épaisseur de 

l’ordre de 1 mm. Elle combine à la fois la thermophorèse et les forces aérodynamiques produites 

par les courants de convection. 

Dans notre cas, les particules ont un rayon rp < λg (Kn > 1), la force de thermophorèse se 

simplifie alors par la relation :  

𝐹𝑡ℎ⃗⃗ ⃗⃗  ⃗ =  − 
4 𝑟𝑝

2

𝑇
 𝜆𝑔 𝑃 𝛻 𝑇∞⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗  ⃗, (2.20) 

où rp est le diamètre de la particule, 𝜆𝑔le libre parcours moyen du gaz porteur, ∇𝑇∞⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗  le gradient 

de température en K.cm-1, P la pression du gaz porteur (Pa). La vitesse de 

𝑉𝑡ℎ⃗⃗ ⃗⃗  ⃗ thermophorèse s’exprime ainsi par la relation (Renoux, et al., 1998) : 

𝑉𝑡ℎ⃗⃗ ⃗⃗  ⃗ =  −0,37 
𝜆𝑔

𝑇
𝑣𝑚 𝛻𝑇∞⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ . (2.21) 

La vitesse moyenne d’agitation thermique des molécules de l’air, vm, peut se calculer à l’aide 

de la relation suivante : 

𝐸 =  
1

2
 𝑚 𝑣𝑚

2 =
3

2
 𝑘𝐵𝑇  𝑠𝑜𝑖𝑡 𝑣𝑚 = √

3 𝑘𝐵 𝑇

𝑚
 𝑎𝑣𝑒𝑐 𝑚 = 

𝑀

𝑁𝑎
. (2.22) 

L’équation (2.21) devient : 

𝑉𝑡ℎ⃗⃗ ⃗⃗  ⃗ =  −0,37 𝜆𝑔√
3 𝑘𝐵 𝑁𝑎  

𝑇 𝑀𝑎𝑖𝑟
 𝛻𝑇∞⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ , (2.23) 

où 𝑁𝑎  est le nombre d’Avogadro, M la masse molaire du cluster d’aérosol, kB la constante de 

Boltzmann, T la température de l’aérosol, 𝜆𝑔 le libre parcours moyen du gaz porteur. 

Dans le cas de particules nanométriques, la vitesse de thermophorèse ne dépend pas du 

diamètre ou de la nature de la particule mise en jeu. La Figure 2-8 représente l’évolution de la 

vitesse de thermophorèse d’une particule nanométrique en fonction du gradient de 

température.  
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Figure 2-8 : Représentation de la vitesse de thermophorèse en fonction du gradient de 
température en régime moléculaire. 

La vitesse de thermophorèse sera donc plus faible que la vitesse quadratique moyenne due 

au mouvement brownien des nanoparticules. 

2.2.8. Conclusion sur le transport des aérosols submicroniques appliqué à la 
fraction libre des descendants du radon  

Les aérosols sont des particules soumises à de nombreux phénomènes physiques. Nous nous 

sommes ici intéressés à la fraction libre des descendants du radon, c’est-à-dire des particules 

avec un diamètre de l’ordre du nanomètre (Malet, 1997). L’ensemble des phénomènes 

intervenant dans le transport de ces aérosols est rassemblé dans le § 2.2.  

Nous avons vu comment caractériser un aérosol par le biais des différentes grandeurs 

disponibles. En assimilant les descendants à une sphère d’un rayon de 1 nm, nous avons défini le 

comportement de ces particules dans l’air sous différentes conditions.  

Dans le cas des descendants du radon, nous avons étudié deux types de particules : chargées 

ou neutres. Cette charge induit des changements dans le comportement de ces aérosols. Comme 

nous l’avons vu, entre les deux types de particules de mêmes diamètre, masse et forme, le 

coefficient de diffusion varie d’un facteur 3 à 4. Le transport de ces particules dans l’air est donc 

différent, cependant les ordres de grandeur restent les mêmes.  

Ainsi dans notre cas, en calculant les différents facteurs intervenant dans le transport, nous 

pouvons conclure que pour le cas de la fraction libre des descendants du radon, si les particules 

sont neutres, le phénomène prédominant est la diffusion brownienne. Si ces particules sont 

soumises à un débit d’air, elles suivront en majorité le mouvement du fluide ; leur vitesse sera 

alors dépendante du débit d’écoulement dans notre dispositif de mesure (vitesse du fluide 

porteur) : plus la vitesse du fluide sera élevée, plus ces particules seront soumises à ce 

déplacement. 

Dans le cas où ces particules sont chargées, un champ électrique même faible produira une 

vitesse de dérive très importante. Si le champ électrique utilisé est suffisamment intense, même 
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en admettant que la particule ne possède qu’une charge, la vitesse de dérive sera telle qu’elle 

prédominera sur tous les autres phénomènes (y compris la vitesse du fluide s’il s’agit d’un 

système en circulation). Nous sommes ainsi capables de créer un champ suffisamment intense 

pour que la capture des descendants chargés soit assurée dans sa totalité. Les phénomènes de 

thermophorèse et de sédimentation sont aussi présentés, mais sont négligeables devant tous les 

autres phénomènes. 

La désintégration alpha du radon et du thoron produisant les descendants solides peut 

entraîner la production de charges et donc des aérosols submicroniques chargés. Nous avons vu 

dans cette section qu’il est possible de capturer de telles particules chargées, ce qui constitue 

une propriété intéressante pour la construction de notre dispositif. Il est cependant possible que 

ces particules se neutralisent lors de leur transport ou se chargent pour d’autres raisons. Il 

devient donc important de déterminer les phénomènes intervenant dans la charge ou la 

neutralisation des descendants du radon et du thoron, et surtout le pourcentage de descendants 

chargés. La section suivante permet de synthétiser ces différents phénomènes et d’en déduire 

les facteurs d’influence sur la neutralisation des descendants. 

2.3. Processus de charge des aérosols radioactifs appliqué aux 
descendants du radon 

Nous nous intéressons plus particulièrement ici à la charge électrique des éléments de la 

chaîne du radon et du thoron. L’objectif est d’utiliser les propriétés de charge électrique des 

descendants pour réaliser leur capture, soit pour les mesurer, soit pour les éliminer afin de 

mesurer uniquement le gaz. Dans notre cas, il est nécessaire d’étudier le processus de charge des 

descendants. Dans cette partie, nous cherchons à identifier tous les paramètres pouvant 

influencer la neutralisation des descendants afin d’optimiser notre système pour favoriser leur 

capture. Nous étudierons ici la charge des descendants du radon et le thoron pour identifier 

leurs similitudes ou différences.  

2.3.1. Charge des atomes radioactifs dans le vide 

En considérant uniquement le phénomène de désintégration : 

 après une désintégration alpha, l’atome perd 2 protons et 2 neutrons, le noyau de recul 

devrait donc porter 2 charges négatives ;  

 à la suite d’une désintégration β-, le noyau gagne un proton, il devrait donc porter une 

charge positive.  

Ces deux types de désintégration sont tous deux présents dans les chaînes du radon et du 

thoron. Cependant, des phénomènes d’ionisation plus complexes interviennent dans le 

processus de désintégration des éléments. Lors d’une désintégration α ou β, les électrons du 

cortège subissent une perturbation qui peut entraîner soit une excitation d’un état lié vers un 

autre état lié non occupé, soit d’un état lié vers un état d’énergie positive. Ces phénomènes 

d’ionisation interne perturbent les électrons du cortège selon trois causes distinctes :  

 la modification du champ coulombien du noyau (charge Z à Z-2 pour émission alpha et Z à 

Z+1 pour β-) ;  

 l’énergie de recul de l’atome et son interaction avec le milieu ; 

 l’interaction de la particule émise avec les électrons de l’atome.  
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Ces perturbations se classent en deux catégories : soit instantanées, soit infiniment lentes 

(Wielclawik & Perrin, 1969). Dans le cas des émissions bêta, les perturbations sont 

essentiellement dues à la modification du champ coulombien du noyau, elles sont considérées 

comme brusques quelle que soit la couche étudiée.  

Dans le cas des particules alpha, tous les phénomènes sont observables. L’interaction de la 

particule alpha avec le cortège électronique peut provoquer l’arrachement d’électrons de 

l’atome. Ces phénomènes d’ionisation interne sont caractérisés par l’émission de rayonnements 

X (de raies K, L) ou bien d’électrons arrachés ou électrons Auger. Ces phénomènes ont cependant 

une faible probabilité et peuvent être masqués par d’autres phénomènes plus probables (Riou, 

1955). L’atome issu de la désintégration alpha possède quant à lui une énergie de recul assez 

importante qui peut varier de 100 keV à 130 keV. Cette énergie de recul est à l’origine du 

phénomène principal qui entraîne la charge de l’atome.  

Concernant la distribution de la charge du 218Po, une étude, utilisant un spectromètre de 

masse et une technique de mesure dite de temps de vol dans le vide, a montré que la majeure 

partie des atomes de recul est neutre et une petite fraction mono-chargée (Abou-Khalil, et al., 

2009).  

Concernant la distribution de charge du 216Po, une expérience (Szucs & Delfosse, 1965) a 

permis de mettre en évidence la faible proportion de 216Po chargé. Cette expérience consistait à 

utiliser un spectromètre de charge dans lequel on injecte le 220Rn à l’état gazeux, ce qui permet 

d’étudier la charge du noyau fils 216Po à des pressions de 1,3·10-3 Pa et 2,0·10-3 Pa ; les résultats 

de cette expérience ont montré que 87 % du 216Po n’est pas chargé alors que le reste est chargé 

positivement avec une charge pouvant varier de +1 à +9. 

Dans le cas plus particulier de la chaîne de désintégration du thoron, le 212Bi se désintègre à 

35,93 % par émission alpha (cf. Figure 2-9).  

 

Figure 2-9 : Schéma de désintégration de 212Bi (LNHB, 2015). 

Cette désintégration α doit entraîner la production d’atomes chargés. En effet, les chercheurs 

W. Wielclawik et N. Perrin (1969) ont mis en évidence ce phénomène de façon expérimentale. 

L’expérience consiste à utiliser une source infiniment mince de 212Bi et à étudier le parcours des 

noyaux de recul de 208Tl. Sachant que pour une énergie alpha donnée, tous les atomes de recul 

ont la même vitesse en présence d’un champ électrique, leurs parcours dépendront de leurs 

charges. Connaissant cette propriété, ils ont recueilli les événements en coïncidence avec 
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l’émission alpha et ainsi obtenu le spectre de charge des atomes de 208Tln+ présenté en Figure 

2-10: 

 

Figure 2-10 : À gauche, le spectre de charge des atomes de 208Tl (Wieclawik, et al., 
1969) et à droite, la distribution des charges obtenue par plusieurs chercheurs 
(Pleasanton & Snell, 1957) (Gunter, et al., 1966) (Joyes, 1969) (Perrin & Wieclawik, 
1966). 

La désintégration du radon et du thoron par transition alpha entraîne donc la formation de 

descendants solides possédant un nombre de charges plus ou moins important. Ces descendants 

peuvent, eux aussi, produire des charges supplémentaires par transition β- mais aussi par 

transition α (Brunelle, et al., 1989). 

Dans les conditions atmosphériques, ce phénomène n’est pas le seul mis en jeu lors de la 

formation des descendants solides. La radioactivité du radon ou du thoron ainsi que des 

descendants va engendrer une modification de l’état du milieu, formation de nouveaux ions avec 

les particules ou le gaz du milieu, effet de neutralisation des particules… Il est ainsi important 

d’étudier les phénomènes de charge et neutralisation des aérosols dans le milieu afin d’en 

déduire le taux de descendants chargés après leur formation.  

2.3.2. Processus de charge des aérosols radioactifs dans l’air 

Nous avons vu précédemment les phénomènes qui produisent des noyaux de recul chargés. 

Ces phénomènes atomiques sont liés à la désintégration de l’atome par émission alpha et 

l’expulsion d’électrons du cortège électronique.  

Dans l’air, ces phénomènes ne seront pas les seuls ; nous parlerons ici uniquement de la 

fraction libre des descendants du radon qui sont des aérosols radioactifs de taille nanométrique 

en suspension dans l’air.  

Un aérosol radioactif est soumis à plusieurs mécanismes influençant sa charge qui 

proviennent soit d’auto-chargement dû à la désintégration α ou β, soit à la neutralisation de 

l’aérosol qui dépendra du milieu.  

Les phénomènes d’auto-chargement des aérosols radioactifs sont directement liés à leurs 

activités spécifiques. Ce phénomène ne sera pas identique suivant le type de particules émises. 

Ainsi deux cas apparaissent dans la chaîne du radon. 
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Les émetteurs bêta produisent des charges élémentaires égales à 1 (Ivanov, et al., 1970). 

Dans le cas du radon, il s’agira de 214Pb qui formera le 214Bi avec une charge supplémentaire, et 

dans le cas du thoron, il s’agit de la désintégration de 212Pb en 212Bi et de 212Bi en 212Po (avec une 

probabilité d’environ 64 %, cf. § 1.2.1).  

Les émetteurs alpha possèdent un mécanisme plus complexe. L’énergie mise en jeu étant plus 

importante, il est possible qu’elle arrache des électrons à l’atome de recul. L’émission alpha 

produit donc des aérosols chargés dans l’air. Différentes expériences ont montré que le taux de 

chargement peut varier énormément. Dans le cas du radon, le nombre de charges positives 

créées sur des aérosols mono-dispersés de benzène-1,2-dicarboxylate de dibutyle peut varier de 

3 à 40 avec une moyenne de +12 (Ivanov, et al., 1969). D’autres expériences ont montré des 

résultats similaires comme (Yeh, et al., 1978) sur de l’oxyde de plutonium avec une charge 

moyenne de +9.  

L’émission alpha n’est pas la seule cause de chargement des aérosols et des descendants du 

radon et du thoron. Cette émission produit des descendants avec une énergie de recul 

conséquente entre 100 et 130 keV pour les émissions alpha des chaînes du radon et du thoron. 

La vitesse de l’atome de recul n’étant donc pas négligeable, la particule peut ainsi parcourir 

quelques dizaines de micromètres sur des durées très courtes (ns). Elle peut engendrer 

l’arrachement des électrons de la couche externe et le descendant devient alors chargé 

positivement. Tout au long de son parcours l’atome de recul peut ainsi gagner des charges ou 

bien en perdre en interagissant avec les molécules de l’air. Nous devons donc nous intéresser 

aux phénomènes qui peuvent engendrer la neutralisation de ces descendants.  

2.3.3. Les phénomènes de neutralisation des descendants solides 

Le taux de neutralisation des descendants du radon et du thoron dans l’air dépend de 

plusieurs paramètres. Différentes recherches (Frey, et al., 1981) et (Hopke & Cho, 1988) ont 

permis de mettre en évidence trois phénomènes décrivant le processus de neutralisation :  

 la recombinaison avec des petits ions de l’air ; 

 la capture électronique des radicaux libres formés par la radiolyse de l’eau ; 

 le transfert de charge avec les molécules ayant un faible potentiel d’ionisation. 

Ces phénomènes ont été vérifiés expérimentalement par Porstendörfer sur les descendants 

du radon (Porstendörfer, et al., 2005). Plus récemment la caractéristique de la charge électrique 

des descendants du radon a été étudiée lors des travaux de thèse de Abou-Khalil (Abou-Khalil, 

2008). Nous nous baserons principalement sur ces travaux pour mettre en avant les 

phénomènes intervenant dans la neutralisation des descendants du radon et du thoron.  

2.3.3.1. Recombinaison avec des petits ions de l’air 

Les particules émises lors de la désintégration produisent des ions dans l’air qui peuvent se 

recombiner avec les clusters des descendants solides et ainsi les neutraliser. Ce phénomène n’est 

pas seulement lié au radon dans le gaz porteur. Il peut provenir aussi d’autres rayonnements 

externes tels que les rayonnements cosmiques ; ils sont cependant négligeables face à une forte 

concentration en radon.  

Expérimentalement, il a été montré que plus la concentration en radon est élevée dans le 

milieu, plus le taux de neutralisation est élevé (Hopke & Cho, 1988). Une forte activité entraîne 

un fort potentiel d’ionisation du gaz et ainsi augmente la création de paires d’ions et d’électrons 
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capables de neutraliser les descendants du radon. Plusieurs études ont été réalisées pour 

différents gaz porteurs et différentes activités volumiques (Busigin, et al., 1980), (Howard & 

Strange, 1991), (Howard & Strange, 1994). L’ensemble des auteurs définissent le taux de 

neutralisation comme :  

𝜆𝐼𝑅 = 𝑎 √𝐴𝑣 𝑅𝑛 222 + 𝑏, (2.24) 

où 𝜆𝐼𝑅 est le taux de neutralisation et s’exprime en s-1, 𝐴𝑣 𝑅𝑛 222  représente l’activité volumique 

en radon dans le milieu, a et b sont des constantes dépendant du milieu.  

La définition des coefficients a et b reste cependant difficile, en effet pour un même milieu (de 

l’air sec) les résultats de la littérature ne sont pas compatibles entre eux, d’autres paramètres 

influencent donc ce taux de neutralisation. 

2.3.3.2. La capture électronique des radicaux libres formés par la radiolyse de l’eau 

Ces radicaux sont d’excellents récupérateurs d’électrons et augmentent la concentration en 

ions négatifs dans le milieu, ce qui accélère la recombinaison des descendants. Ils sont formés 

par radiolyse de l’eau et neutralisent les ions positifs de polonium en suivant les processus 

suivants : 

𝐻2𝑂 + é𝑛𝑒𝑟𝑔𝑖𝑒 →  𝐻
• + 𝑂𝐻•  

𝑂𝐻 + 𝑒−•  →  𝑂• 𝐻−  

𝑂• 𝐻− + 𝑃𝑜+ → 𝑃𝑜 + 𝑂• 𝐻 

(2.25) 

Chu et Hopke ont ainsi étudié le taux de neutralisation des ions 218Po+ en fonction de 

l’humidité de l’air ; les résultats obtenus sont présentés en Figure 2-11. 

 

Figure 2-11 : Taux de neutralisation du 218Po+ dans l'azote pour différentes 
concentrations en H2O (Hopke & Cho, 1988). 

Ces résultats montrent l’influence de l’eau sur le taux de neutralisation des particules. 

L’augmentation de la concentration en eau implique un taux de neutralisation plus élevé jusqu’à 
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atteindre un seuil maximum d’environ 2 000 ppm où l’ajout d’eau n’entraîne pas de 

neutralisation supplémentaire. 

2.3.3.3. Transfert de charge avec les molécules ayant un faible potentiel d’ionisation 

Une première étude (Frey, et al., 1981) a mis en avant les modifications des coefficients de 

diffusion des descendants du radon et du thoron dues aux gaz présents dans l’air. Ce coefficient 

variant suivant la forme chimique du polonium, les chercheurs ont ainsi déduit qu’un 

phénomène de neutralisation des descendants du radon et du thoron est dû aux molécules 

présentes dans l’air et ayant un faible potentiel d’ionisation.  

Il a été montré que des transferts de charges se produisent entre les descendants du radon et 

les molécules présentes dans l’air tel que NO2, NH3, etc. Ce phénomène dépend de leur 

concentration dans l’air. Le potentiel d’ionisation de l’atome de polonium est de 8,43 eV 

(Haynes, 2014); il s’oxyde pour former le PoO2+ ayant un potentiel d’ionisation de 10,44 eV 

(Hopke & Cho, 1988). Ce potentiel est assez important pour que l’oxyde soit neutralisé par 

collision avec d’autres molécules du milieu à plus faible potentiel d’ionisation tel que : NO2 

(9,79 eV), n-C5H12 (10,35 eV), NH3 (10,2 eV). 

Hopke et Chu ont ainsi étudié l’évolution du taux de neutralisation de l’oxyde de polonium en 

fonction de la concentration des différentes molécules dans l’air. 

 

Figure 2-12 : Taux de neutralisation du PoO2+ en fonction de la concentration en 
molécules de NH3, C5H12 et NO2 dans l'air (Hopke & Cho, 1988). 

Ces résultats montrent bien l’important taux de neutralisation avec une molécule à faible 

potentiel d’ionisation telle que le NO2, alors que les autres molécules possèdent une énergie 

d’ionisation plus proche de l’oxyde de polonium et entraînent un taux de neutralisation 

beaucoup plus faible. 

L’évolution du taux de neutralisation est proportionnelle à la concentration des molécules 

présentes dans l’air. De plus, cette neutralisation est beaucoup plus rapide comparée aux 

précédents phénomènes. Ceci provient du fait que la neutralisation se produit ici par simple 

collision avec les atomes d’oxyde de polonium.  

2.3.3.4. Détermination du taux de neutralisation du 218Po  
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Les deux études les plus récentes pour la détermination du taux de neutralisation du 218Po 

ont été réalisées par Dankelmann et al. (2001) et plus récemment grâce aux travaux de Abou-

Khalil (Abou-Khalil, 2008). Ces études sont toutes deux basées sur la même méthode 

expérimentale utilisant un tube de diffusion et un tube de Zélény (cf. Figure 2-13) ; ce dispositif 

est utilisé dans la majorité des études de la charge des descendants du radon et du thoron.  

Le principe de ce tube consiste en un condensateur cylindrique avec une électrode centrale 

démontable ce qui permet de mesurer les dépôts. Une atmosphère de radon ou de thoron est 

créée en entrée du tube de Zélény. Un filtre en entrée du tube élimine tous les descendants 

produits avant d’entrer dans le tube et un filtre en sortie permet de collecter les descendants qui 

ne seraient pas capturés sur l’électrode. 

 

Figure 2-13 : Évolution du radon et des descendants dans le tube de Zélen. (Abou-
Khalil, 2008). 

 Tous deux ont estimé le taux de neutralisation comme étant la somme des trois mécanismes 

de neutralisation : 

𝜆𝑛 = 𝜆𝐶𝑇 + 𝜆𝐼𝑅 + 𝜆𝑂𝐻, (2.26) 

avec 𝜆𝐶𝑇  le taux de neutralisation provenant du transfert de charge, 𝜆𝐼𝑅 le taux de neutralisation 

provenant de la recombinaison avec les petits ions de l’air et 𝜆𝑂𝐻 le taux de neutralisation 

provenant de la capture électronique des radicaux libres. 

L’objectif de la thèse d’Abou-Khalil était de pouvoir déterminer le taux de neutralisation en 

tenant compte de l’ensemble des paramètres expérimentaux, et notamment de la géométrie 

utilisée qui est un critère important (Abou-Khalil, 2008). Son étude lui a permis d’utiliser les 

résultats expérimentaux de Dankelmann pour les comparer directement avec ses résultats 

expérimentaux. 

Les taux de neutralisation en fonction du nombre d’ions produits dans le system (𝑛∞) 

obtenus par d’Abou-Khalil (2.27) et Dankelmann (2.28) sont les suivantes : 

𝜆𝑛 = 4,44 · 10
−13  ×  𝑛∞ + 0,0719, (2.27) 

𝜆𝑛 = 10,7 · 10
−13  ×  𝑛∞ + 0,0038. (2.28) 

Ces résultats présentent des pentes du même ordre de grandeur. Abou-Khalil explique que la 

pente de ces droites représente deux termes qui sont dus à la recombinaison des petits ions de 

l’air et à la capture électronique des radicaux •OH. La différence de pente peut provenir de la 

différence d’humidité entre les deux milieux (3,3 % pour Dankelmann et 5,6 % d’humidité pour 

Abou-Khalil). Une atmosphère plus sèche entraînera moins de neutralisation. Un autre écart 

provient du fait que dans ses calculs, Dankelmann, contrairement à Abou-Khalil, a utilisé les 

mêmes coefficients de dépôts pour les 218Po chargé et neutre. 
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Le terme d’ordonnée à l’origine représente la neutralisation par transfert de charge. La 

différence entre les deux résultats reste très grande.  

2.3.4. Conclusion sur les processus de charge des descendants du radon et du 
thoron 

Nous avons vu que trois processus peuvent intervenir dans la neutralisation des descendants 

du radon. Ces phénomènes peuvent avoir lieu simultanément mais certains peuvent être 

prépondérants selon les conditions. 

 Les phénomènes de neutralisation dus aux radicaux libres •OH sont prépondérants dans 

l’air humide. Le séchage de l’air permet ainsi de limiter cet effet. 

 Dans le cas d’un air sec, le phénomène prédominant est la recombinaison avec des petits 

ions de l’air, phénomène variant en fonction de la racine carrée de l’activité en radon et qui 

présente le taux de neutralisation le plus faible parmi les trois phénomènes. 

 Dans un air sec mais pollué, le phénomène prépondérant est le transfert de charges avec 

les molécules présentes dans l’air, ce phénomène est d’autant plus important que l’air est 

pollué. Les molécules fixées sur l’oxyde de polonium entraînent sa neutralisation. Cet effet 

ne peut être limité que par une filtration importante de l’air. 

Ces phénomènes complexes dépendent donc du milieu dans lequel sont produits les 

descendants et des conditions chimiques et physiques du gaz porteur utilisé.  

De plus, comme a pu le montrer Abou Khalil, la détermination du taux de descendants 

chargés va énormément dépendre de la géométrie du dispositif de mesure utilisé. Ses calculs ont 

permis d’établir une méthode de détermination du taux de neutralisation dans le milieu mais 

aussi d’établir une méthode de comparaison entre deux expériences différentes sur le taux de 

neutralisation. Elle permet de considérer plus de phénomènes intervenant dans la méthode de 

mesure. La comparaison avec d’autres résultats obtenus par Dankelmann a permis de retrouver 

des valeurs du même ordre de grandeur mais la méthode reste cependant trop incertaine.  

Sachant qu’il est pour le moment impossible d’obtenir de façon analytique le taux de 

descendants du radon chargés, il devient plus intéressant de synthétiser l’ensemble des 

expériences réalisées pour mesurer ce taux. Le paragraphe suivant présente l’ensemble des 

résultats et surtout les conditions dans lesquelles les mesures ont été réalisées, ce qui nous 

permettra de trouver les conditions optimales pour obtenir le taux de descendants chargés 

maximal.  

2.4. Charge totale des descendants du radon et du thoron 

2.4.1. Les différentes études sur la charge totale des descendants du radon 

Le Tableau 2-1 présente l’ensemble des résultats expérimentaux sur la charge des 

descendants du radon obtenus dans différentes conditions expérimentales. Ces expériences ont 

été réalisées pour la majorité avec un tube de Zélény, à l’exception de celles de Dua, Kotrappa et 

Maiello. 

Les conditions expérimentales dans lesquelles a été déterminé le pourcentage de 

descendants chargés sont décrites à la suite du tableau ainsi que les différentes propriétés que 

les auteurs ont observées.  
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Les informations ne sont pas forcément complètes suivant les différents cas expérimentaux. 

Elles permettent cependant de faire ressortir les conditions optimales pour la capture des 

descendants : humidité, activité mesurée, qualité de l’air, temps de séjour,… 

Tableau 2-1 : Résultats de mesure de la fraction chargée (+) et neutre (n) des 
descendants du radon pour différents auteurs. 

Référence 

Gaz porteur et 

activité volumique 

en radon 

Temps de 

résidence (s) 

Humidité 

(% RH) 
Charge 

(Wellisch, 1913) Air ambiant 
Au moment de 

la formation 
Air sec 

88 % (+) 

12 % (n) 

(Renoux, 1965) Air ambiant 
Au moment de 

la formation 
- 

81,5 % (+) 

18,5 % (n) 

(Madelaine, 1966) Air filtré 3 300 40 (n) 

(Raabe, 1968) 
Air filtré 

850 kBq.m-3 
330 

13 

33 
(n) 

(Dua, et al., 1978) Air filtré 
Au moment de 

la formation 
17 - 19 91,5 (5) % (+) 

(Porstendörfer, et al., 

1979) 
Air 

Au moment de 

la formation 
≥ 95 

88 % (+) 

12 % (n) 

(Kotrappa, et al., 1980) Air ambiant  - 
15 

75 

68 % (+) 

38 % (+) 

(Dua, et al., 1983) Air 17,5 
< 5 

< 90 

91,4 (14) % (+) 

91,0 (10) % (+) 

(Maiello & Harley, 1988) 
Air 

< 1 kBq.m-3 
- - 68 % (+) 

(Malet, 1997) 
Air filtré 

94 kBq.m-3 
120 < 15 46 (10) % (+) 

(Dankelmann, et al., 

2001) 

Air filtré 

6,7 kBq.m-3 
120 50 % 

49 % (+) 

51 % (n) 

(Porstendörfer, et al., 

2005) 

Air ambiant 

50 Bq.m-3 
- 30 - 95 

Exp. 1 : 48 % (+) 

Exp. 2 : 45 % (+) 

(Abou-Khalil, 2008) 
Air filtré 

42 kBq.m-3 
248 6 35,5 (29) % (+) 

 

Ces premiers résultats montrent que la majorité des descendants du radon (proche de 90 %) 

sont chargés positivement lors de leur formation. Le temps de séjour est un facteur important ; il 

montre que les ions se neutralisent rapidement dans l’air. En effet, après 120 secondes, 

seulement 50 % des descendants sont positifs. Les différents résultats sont discutés dans les 

paragraphes suivants.  
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2.4.1.1. Effet de l’humidité sur le taux de descendants chargés (Dankelmann, et al., 2001) 

et (Porstendörfer, et al., 2005) 

L’effet de l’humidité, ne semble pas rapide. En effet, à très fort taux d’humidité (≥ 95 %) 

Porstendörfer et Mercer retrouvent les mêmes résultats que Wellisch qui a utilisé un air sec. La 

différence entre ces deux résultats est le temps de séjour plus grand pour Porstendörfer.  

Pour un taux d’humidité relatif compris entre 30 % et 95 %, l’influence sur la charge des 

descendants semble négligeable (Dankelmann, et al., 2001). Porstendörfer confirme cet effet par 

calcul (Porstendörfer, et al., 2005) (cf. Figure 2-14). 

 

Figure 2-14 : Fraction d'ion 218Po positif dans l’air obtenue par calcul à différents taux 
d'humidité (Porstendörfer, et al., 2005). 

Ces résultats ont été vérifiés expérimentalement : l’effet sur la charge reste significatif entre 

14,7 % et 32,6 % d’humidité relative, contrairement à ce qui se passe entre 32,6 % et 92 %. 

Ces résultats sont cependant très dépendants du temps de séjour des descendants avant leur 

exposition à un champ électrique comme le montrent les autres expériences présentées dans le 

Tableau 2-1. Ces expériences montrent que pour un temps de séjour très court, l’humidité n’aura 

pas le temps d’avoir un effet sur la neutralisation des descendants. Ces résultats sont observés 

par Dua et al. pour un temps de séjour de 17,5 s et un taux d’humidité de 3 % ou 90 % : les taux 

de descendants chargés sont les mêmes (Dua, et al., 1983).  

2.4.1.2. Mesures du taux de descendants chargés pour un temps de séjour très court et 

effet de l’humidité (Dua, et al., 1978) 

La méthode expérimentale de Dua et al. est différente des autres ; elle est aussi bien détaillée 

et les résultats sont présentés avec une incertitude associée (Dua, et al., 1978). Dans cette étude, 

c’est un analyseur de mobilité électrique à plaques parallèles qui est utilisé. Il s’agit d’une 

chambre rectangulaire dans laquelle circule de l’air filtré à flux constant ; un petit tube permet 

d’injecter des aérosols au centre de l’entrée de la chambre (cf. Figure 2-15). Un champ électrique 

est généré entre les deux plaques ; les particules chargées vont se déposer ainsi à la surface de 

l’électrode ; la distance de dépôt dépendra de leur charge. Un filtre est placé en sortie de la 

chambre pour collecter les descendants non déposés.  
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Figure 2-15 : Schéma du montage de Dua permettant la détermination de la fraction 
de descendants chargés. 

Ce montage a permis de réaliser l’expérience sous différents champs électriques. L’intensité 

du champ est beaucoup plus importante et aussi plus uniforme comparée à la méthode avec le 

tube de Zélény. Les conditions expérimentales sont les suivantes :  

 l’humidité de l’air est comprise entre 16 % et 19 % pour l’air filtré ;  

 le débit d’air est gardé constant à 5,2 L.min-1, soit une vitesse moyenne de 3,82 m.s-1 ; 

 la quantité de radon injectée est identique pour chaque mesure. 

Tableau 2-2 : Résultats de mesure de la fraction chargée des descendants du radon. 
(Dua, et al., 1981) 

Champ électrique 

(V.cm-1) 

Dépôt sur la partie 

neutre (%) 

Dépôt sur l’électrode 

positive (%) 

Dépôt sur l’électrode 

négative (%) 

0 30,5 (24) 30,5 (24) 39,0 (25) 

900 4,8 (1) 3,7 (4) 91,5 (5)  

2 900 5,3 (2) 3,9 (1) 90,8 (8)  

 

Lorsque le champ électrique est activé, plus de 90 % des descendants du radon se déposent 

sur l’électrode négative et sont donc chargés positivement (cf. Tableau 2-2). Contrairement aux 

autres résultats présentés dans le Tableau 2-1, une partie des descendants se déposent sur 

l’électrode positive ce qui indique qu’ils sont chargés négativement. Ce dépôt est cependant très 

faible et il pourrait s’agir d’un dépôt par diffusion malgré la correction effectuée en utilisant les 

résultats pour un champ électrique nul. 

Dua et al. ont continué cette expérience en faisant varier différents paramètres tel que 

l’intensité du champ électrique et le taux d’humidité de l’air. La concentration en radon, la 

température, ainsi que le flux de gaz sont gardés identiques entre chaque mesure. Le temps de 

séjour du radon dans le système est le même entre chaque mesure (Dua, et al., 1981). Les 

résultats sont synthétisés en Figure 2-16. 
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Figure 2-16 : Taux de descendants du radon capturés en fonction de l'humidité de l'air 
pour différentes intensités de champ électrique (Dua, et al., 1981). 

Ces résultats permettent ainsi de confirmer l’effet de l’humidité sur la charge des descendants 

du radon comme nous l’avons vu précédemment (Porstendörfer, et al., 2005).  

À faible champ électrique (1,5 V.m-1) et pour un taux d’humidité inférieur à 20 %, une 

variation de l’humidité entraîne une forte variation du taux de particules chargées. Pour un 

champ électrique identique, l’effet devient plus faible pour une variation de l’humidité entre 

20 % et 90 %.  

À l’opposé, dans le cas d’un champ électrique plus élevé (9 V.m-1 et 32 V.m-1), l’effet de 

l’humidité n’est pas aussi significatif pour des variations du taux d’humidité allant de 0 % à 

20 %. De plus, entre pour des taux d’humidité compris entre 20 % et 90 %, les pentes des droites 

sont moins importantes. 

Ces résultats montrent ainsi qu’il est possible de compenser l’effet de l’humidité en 

appliquant un champ électrique très élevé : les descendants doivent être capturés plus 

rapidement, limitant leur temps de séjour avant la capture et donc leur neutralisation.  

2.4.1.3. Mesure de la charge totale des descendants pour des temps de séjour élevés 

(Abou-Khalil, 2008) et (Malet, 1997) 

Le Tableau 2-3 présente les dernières mesures de la charge des descendants du radon (Abou-

Khalil, 2008). Dans ses expériences, Abou-Khalil utilise aussi un tube de Zélény mais avec de plus 

petites dimensions que ceux utilisés dans les précédentes expériences. Le dispositif d’Abou-

Khalil lui a permis de faire varier de nombreux paramètres : 

 le débit d’air ; 

 l’activité volumique en radon ; 

 le temps de résidence dans le tube de diffusion ; 



 
 

66 
 
 

 le temps de résidence dans le tube de Zélény.  

Les deux derniers paramètres dépendent de la taille de l’électrode, comme schématisé en 

Figure 2-17. La première partie du tube permet aux descendants de se diffuser dans le milieu, la 

deuxième partie avec l’électrode correspond au tube de Zélény. En fonction du débit de gaz, le 

temps de séjour des descendants du radon n’est pas le même. Le temps de séjour dans le 

Tableau 2-3 correspond au temps de séjour total (tube de diffusion et tube de Zélény). 

Tableau 2-3 : Résultats de la charge des descendants du radon dans l’air sec et propre 
sous différentes conditions expérimentales (Abou-Khalil, 2008). 

Activité volumique en 

radon (kBq/m3) 

Temps de séjour 

dans le tube (s) 

Fraction chargée 

apparente du 218Po (%) 

42 (3) 248 35,5 (29) 

177 (7) 248 32,5 (16) 

1 508 (9) 248 29,7 (14) 

184 (2) 177 31,3 (11) 

102 (5) 124 28,9 (11) 

912 (12) 124 24,1 (8) 

56 (2) 62 20,8 (12) 

456 (3) 62 13,2 (9) 

46 (2) 48 22,1 (12) 

 

Cet ensemble de résultats permet de montrer l’importance du temps de résidence des 

descendants. En effet, contrairement aux expériences précédentes (Wellisch, 1913), (Renoux, 

1965), (Porstendörfer, et al., 1979) et (Dua, et al., 1981) où la mesure est réalisée directement 

après la formation des descendants, ces mesures sont réalisées pour un temps de résidence plus 

long. En comparant les résultats pour un temps de séjour très long (248 s) et le plus court (48 s), 

alors que les activités volumiques sont proches, le résultat de taux de descendants chargés ne 

suit pas les hypothèses faites jusqu’à présent. En effet , il y a plus de descendants chargés 

(35,5 (29) %) pour le temps de séjour le plus élevé que pour le temps de séjour le plus court 

(22,1 (12) %). Il y a donc un possible rechargement des descendants dans l’air. 

Cette expérience est similaire à celles réalisées précédemment (Dankelmann, et al., 2001) et 

(Malet, 1997). Dankelmann et Malet ont réalisé des mesures pour un temps de résidence de 

l’ordre de 120 secondes, comparables aux mesures de R. Abou-Khalil réalisées pour un temps de 

séjour de 124 secondes. Les résultats obtenus par Dankelmann (49 %) et Malet (46 %) sont 

compatibles mais malgré tout bien différents de ceux obtenus par Abou-Khalil (28,9 % et 

24,1 %).  

Cette différence peut s’expliquer par les activités mises en jeu lors des mesures. En effet, dans 

le cas d’Abou-Khalil, l’activité en radon est de 102 kBq.m-3 et 912 kBq.m-3. Ces niveaux d’activité 

sont beaucoup plus élevés que Dankelmann qui, lui, réalise ses expériences pour une activité de 

6,7 kBq.m-3. Ainsi une activité volumique forte en radon favorise la neutralisation des 

descendants si le temps de séjour est long. Ce phénomène est tout à fait observable avec les 

résultats présentés dans le Tableau 2-3. Pour un temps de séjour identique, plus l’activité en 

radon est grande, plus la fraction de 218Po chargé diminue.  

Malet a obtenu, par mesure, 46 % du 218Po formé chargé positivement pour une activité 

volumique de 94 kBq.m-3 et un temps de résidence de 120 secondes. Les conditions sont donc 
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proches de celles mises en place par Abou-Khalil (102 kBq.m-3 et 124 secondes de temps de 

résidence). Cependant, le résultat est éloigné car il n’obtient que  28,9 % du 218Po formé chargé 

positivement. Cette incompatibilité des valeurs peut provenir de la différence de conception de 

leur système ; en effet, bien que le temps de résidence soit le même, il est décomposé en deux 

parties. Une partie correspond au temps de résidence dans le tube de diffusion et une autre dans 

le tube de Zélény.  

 

Figure 2-17 : Dispositif expérimental pour l'étude de la charge des descendants du 
radon (Malet, 1997). 

Le dispositif de Malet présente de plus grandes dimensions et surtout un tube de Zélény plus 

long. Le temps de résidence dans le tube de diffusion est de 65 s et dans le tube de Zélény de 55 s 

contre 122 s et 2 s pour Abou-Khalil.  

Tout au long de l’électrode trois processus vont être observés : 

 la formation du 218Po par désintégration du radon caractérisé par la constante de 

désintégration du radon λRn (s-1) sur la Figure 2-17, 

 la neutralisation du 218Po chargé positivement caractérisé par le taux de neutralisation λn 

(s-1) sur la Figure 2-17, 

 la disparition du 218Po en suspension dans l’air par désintégration et par dépôts sur le tube 

de diffusion. 

Dans le cas de Malet, ces processus interviennent autant sur l’électrode que dans le volume 

de diffusion, contrairement à Abou-Khalil qui utilise un tube plus petit avec une petite électrode. 

La comparaison entre les deux résultats devient donc difficile.  

2.4.1.4. Conclusion sur le taux de descendants du radon chargés 

De nombreux facteurs influencent les résultats du taux de descendant chargés, mais les trois 

principaux qui peuvent être contrôlés par les conditions expérimentales sont : 

 le taux d’humidité qui doit être le plus faible possible, comme l’ont montré les expériences 

précédentes ; 

 l’activité en radon dans le système : une forte activité aura tendance à favoriser la 

neutralisation des  descendants solides ; 

 le temps de séjour, la capture des descendants devant avoir lieu immédiatement après 

leur formation pour éviter toute neutralisation. 

Ces résultats nous montrent aussi que si le champ électrique est assez intense pour capturer 

très rapidement les descendants, l’effet de l’activité volumique et de l’humidité devrait être 
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négligeable. Ainsi le plus haut taux de descendants chargés capturés est présenté par Dua et al. : 

il est de 91,4 (14) % pour un temps de séjour de 17,5 secondes.  

Nous pouvons ainsi dire que par hypothèse, pour un temps de séjour plus court, il sera 

possible de capturer plus de descendants.  

2.4.2. Les différentes études sur la charge totale des descendants du thoron 

 Il existe moins d’études concernant la charge des descendants du thoron. Le Tableau 2-4 

résume les principaux résultats obtenus dans la littérature.  

Tableau 2-4 : Les différents résultats de la fraction chargée (+) et neutre (n) des 
descendants du thoron. 

Référence 
Gaz porteur et activité 

volumique en thoron 

Temps de 

résidence 

(s) 

Humidité 

(% RH) 
Charge 

(Madelaine, 
1966) 

Air filtré 

925 kBq.m-3 à 1,48 MBq.m-3  
6 000 40 N 

(Porstendörfer, et 
al., 1979) 

Air filtré 

12,6 MBq.m-3 à 12,6 GBq.m-3 
46 30 à 90  85 à 88 % (+) 

(Bigu, 1985) Air  10 Bq.m-3 - < 36 >60 % Chargé 

(Bigu, 1989) 
Air ambiant mine  

14 Bq.m-3 à 66 Bq.m-3 
- - 

65% (+) 

45 % N 

(Dua, et al., 
1981) 

Air filtré 

9,25 MBq.m-3 
17,5 16 – 19% 

99,17 (70) % (+) 

0,48 (2) % (-) 

0,35 (1) % N 

 

Les paragraphes suivants décrivent certaines des expériences présentées dans le Tableau 2-4 

afin d’identifier les points importants sur le taux de descendant chargés.  

2.4.2.1. L’expérience de Porstendörfer (1979) 

Porstendörfer a réalisé ses expériences dans un tube de Zélény de 1 m de long et d’un 

diamètre de 1,82 cm. Le flux de gaz dans le tube est gardé constant à 333 cm3.min-1, la tension 

appliquée sur l’électrode centrale étant au maximum de 500 V (champ électrique d’environ 275 

V.cm-1), tension pour laquelle la capture des descendants du thoron atteint le maximum à 

différents taux d’humidité. Les mesures sont réalisées à température constante (22 °C). 

Ce dispositif expérimental a permis à Porstendörfer de faire varier plusieurs paramètres 

influençant le taux de capture des descendants du thoron : 

 humidité de l’air ; 

 champ électrique appliqué ;  

 activité en thoron injectée. 
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Figure 2-18 : Pourcentage des descendants collectés en fonction de la tension 
appliquée pour différents taux d'humidité (Porstendörfer, et al., 1979). 

Ces résultats montrent que l’humidité de l’air influence le taux de capture des descendants du 

thoron. En effet, pour un taux d’humidité supérieur à 30 %, 88 % des descendants sont capturés 

avec une tension électrique de 100 V contre 500 V pour une humidité à 2 %. Ces résultats 

montrent ainsi que, comme pour le radon, la tension plus importante permet de limiter le temps 

de séjour des descendants chargés et ainsi d’éviter l’influence de l’humidité de l’air. En effet pour 

une tension de 500 V, le taux de descendants chargés est le même quel que soit le taux 

d’humidité relative de l’air (cf. Figure 2-18). 

Les résultats de la Figure 2-18 et de la Figure 2-19 mettent en avant l’effet d’une activité 

importante sur le taux de capture des descendants. Comme pour les descendants du radon, une 

forte activité implique un taux de neutralisation beaucoup plus élevé. Pour un faible champ 

électrique, le taux de capture diminuera fortement, le champ n’étant pas assez intense pour 

capturer les descendants avant leur neutralisation. Cet effet n’est plus observable si le champ 

électrique est important, le temps de séjour étant trop faible avant leur capture.  

 

Figure 2-19 : Évolution du taux de capture en fonction de l'activité en thoron pour un 
champ électrique faible (Porstendörfer, et al., 1979). 
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Nous observons par conséquent que le taux d’humidité de l’air a un fort effet sur le taux de 

capture des descendants du thoron, notamment pour une faible intensité du champ électrique. 

Cependant ces résultats ne sont pas cohérents avec ceux obtenus pour les descendants du 

radon ; en effet, nous avons vu que l’effet de l’humidité était non négligeable pour des taux 

d’humidité entre 14,7 % et 32,6 % alors qu’entre 32,6 % et 92 %, l’effet est négligeable. De plus, 

un fort taux d’humidité a tendance à entraîner la neutralisation des descendants chargés comme 

le montrent les résultats expérimentaux du § 2.4.1 ; or dans les résultats précités, c’est l’inverse 

qui semble observé.  

2.4.2.2. L’expérience de Dua et al. (1981) 

Pour mesurer le pourcentage de descendants du thoron chargés, les auteurs utilisent un 

analyseur de mobilité électrique à plaques parallèles comme schématisé en Figure 2-15. 

Lors de leurs premières expérimentations (Dua, et al., 1978), les auteurs utilisent un champ 

électrique faible (1,5 V.cm-1 à 18 V.cm-1) ; ils obtiennent 91,2 (29) % des descendants chargés 

positivement, 4,2 (21) % des descendants chargés négativement et 4,6 (25) % des descendants 

neutres. Après un échange d’informations avec Mercer en 1979, Dua et Kotrappa en viennent à 

la conclusion que le champ électrique dans le système n’était pas assez fort et qu’il y a une forte 

possibilité de dépôt due à la diffusion des particules. Ils décident de refaire les mesures, cette 

fois-ci avec un champ électrique beaucoup plus intense. Les résultats sont présentés dans le 

Tableau 2-5. 

Tableau 2-5 : Charge des descendants du thoron pour un taux d’humidité relative de 
16 % à 19 % (Dua, et al., 1981).  

Flux d’air 

(L/min) 

Vitesse 

moyenne 

(cm/sec) 

Champ 

électrique 

(V/cm) 

Dépôt sur la 

partie neutre 

(%) 

Dépôt sur 

l’électrode 

positive (%) 

Dépôt sur 

l’électrode 

négative (%) 

5,2 3,82 0 50,0 (4) 25 (3) 25 (3) 

5,2 3,82 900 0,35 (1) 0,53 (2) 99,12 (60) 

5,2 3,82 2 700 0,35 (3) 0,50 (2) 99,15 (70) 

15,5 11,40 900 0,35 (1) 0,48 (2) 99,17 (70) 

Dans le cas du radon, pour les mêmes conditions expérimentales (cf. Tableau 2-2), le taux de 

capture des descendants est plus faible (de l’ordre de 90 %). Ceci provient de la période très 

courte du premier descendant du thoron, 216Po (0,148 s), qui lui-même décroît par émission 

alpha pour former le 212Pb. Même si le 216Po perd sa charge, il se désintègre très rapidement 

pour former à nouveau une particule chargée qui pourra être collectée sur l’électrode. Le 

premier descendant du radon (218Po, T1/2 = 3,071 min) possède une période plus grande 

comparée au 216Po. Si la particule est neutralisée avant sa capture sur l’électrode, elle a une plus 

grande chance de traverser le dispositif avant sa désintégration et sera capturée par le filtre.  

Ceci permet d’expliquer la différence entre la charge des descendants des deux gaz dans les 

mêmes conditions expérimentales. Dua et Kotrappa ont continué d’étudier les différents 

paramètres influençant le taux de capture des descendants du thoron et du radon (Dua , et al., 

1983). Ils ont ainsi réalisé plusieurs expériences pour des intensités de champ électrique 

différentes et des taux d’humidité allant de 5 % à 90 %. 
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Figure 2-20 : Pourcentage des descendants chargés en fonction du taux d'humidité 
dans l'air (Dua , et al., 1983). 

Avec ces résultats, dans les mêmes conditions expérimentales, on observe que la capture des 

descendants du thoron est plus rapide que ceux du radon. Dans les mêmes conditions 

expérimentales, les descendants du thoron sont capturés avec un champ électrique beaucoup 

plus faible que pour les descendants du radon à des taux similaires. Ce phénomène peut 

s’expliquer par le fait que les descendants du thoron sont plus chargés que ceux du radon. En 

effet l’énergie d’émission des alphas, et donc celle de l’énergie de recul des descendants, est plus 

importante, ce qui implique un plus grand potentiel d’ionisation. Le second effet peut provenir 

aussi de la période très courte du 216Po qui peut se désintégrer alors qu’il possède encore de 

nombreuses charges et ainsi produire un descendant encore plus chargé.  

Tout comme pour le radon, un taux d’humidité élevé entraîne une neutralisation importante 

des descendants et donc diminue le taux de capture. Cependant l’effet sur les descendants du 

thoron est moins prononcé. En effet, comme nous l’avons décrit précédemment, la propriété du 
216Po à se désintégrer rapidement par émission alpha permet à son descendant, le 212Pb, de se 

retrouver dans un état chargé très rapidement. 

Une autre expérience (Kotrappa, et al., 1980), qui consiste en un dispositif de mesure du 

radon et du thoron par capture des descendants, n’a pas mis en évidence une évolution de 

l’efficacité de collecte des descendants du thoron en fonction de l’humidité. Le champ électrique 

utilisé est plus élevé que précédemment. Pour un champ électrique très élevé, l’humidité du 

milieu aura un effet négligeable car les descendants seront capturés avant qu’ils ne soient 

neutralisés.  
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2.4.2.3. Conclusion sur le taux de descendants du thoron chargés 

Ainsi dans des conditions expérimentales proches, (Porstendörfer, et al., 1979) (Dua, et al., 

1983), il a été montré qu’il était possible de capter 90 % des descendants solides du thoron, et 

d’en capter la totalité pour un champ électrique assez élevé. Cependant lors de l’étude de 

l’influence de l’humidité, les résultats diffèrent entre les deux expériences. Cette différence reste 

difficile à expliquer.  

L’expérience de Postendörfer utilise un tube de Zélény, un cylindre de 1 m de long et de 

1,82 cm de diamètre au centre duquel se trouve un fil relié à un potentiel négatif. Dans ce 

dispositif, la collection des descendants se fait sur l’électrode centrale. Le champ électrique n’est 

pas homogène dans tout le volume : il est plus faible sur les bords du volume. À l’opposé, le 

système utilisé par Dua utilise deux plaques parallèles : le champ électrique est uniforme dans 

tout le volume.  

L’autre paramètre variant entre les deux expériences est l’activité en thoron utilisée, 

beaucoup plus forte dans le cas de Porstendörfer, ce qui entraîne une neutralisation des 

descendants plus importante. Au final, la capture des descendants solides est plus importante 

avec le système de Dua par rapport à celui de Porstendörfer. Cet effet est amplifié par la 

différence de temps de séjour dans le système. Dans le cas de Porstendörfer, le temps de séjour 

est de 46 s contre 17,5 s pour Dua. 

Tout comme les descendants du radon, les descendants du thoron produisent des particules 

chargées. Dans des conditions expérimentales appropriées, ces descendants seront capturés en 

totalité si le champ électrique est suffisamment élevé pour limiter le temps de séjour dans le 

volume et ainsi éviter leur neutralisation.  

2.5. Conclusion 

Dans ce chapitre nous avons présenté l’ensemble des phénomènes intervenant dans le 

transport des descendants du radon et du thoron régi par la physique des aérosols. Nous avons 

tout d’abord décidé de placer un filtre THE en entrée de notre système de mesure. Ceci nous 

permet d’éliminer les descendants produits avant le volume de mesure et de ne prendre en 

compte que le gaz et ses produits de filiations créés dans le volume de mesure. Nous avons vu 

que, dans ces conditions, les descendants produits dans le volume de mesure sont appelés la 

« fraction libre ». Il s’agit en fait de particules sous forme de petits clusters nanométriques entre 

0,5 et 2 nm de diamètre.  

Nous avons assimilé ces clusters à de petites sphères de 1 nm de diamètre, ce qui nous a 

permis de calculer l’ensemble des propriétés définissant leur transport dans l’air. Dans le cas de 

notre système, pour un débit de circulation élevé, le transport des descendants sera 

principalement lié à la vitesse d’écoulement. Si ces descendants sont chargés, un champ 

électrique suffisamment intense permettra de leur donner une vitesse de dérive plus importante 

que celle due à la vitesse d’écoulement.  

Nous avons ainsi décidé d’utiliser un champ électrique dans notre système de mesure afin de 

capturer ces descendants à la surface du détecteur alpha tout en gardant un flux de circulation 

élevé, ce qui permettra d’éliminer les descendants non chargés (cf. Figure 2-21). 
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Figure 2-21 : Schéma du principe de la mesure par spectrométrie alpha du 220Rn avec 
filtration et champ électrique. 

Ce choix nous a ainsi amené à étudier les phénomènes de charge et de neutralisation des 

descendants du radon et du thoron dans la deuxième partie de ce chapitre. Nous avons tout 

d’abord vu que les phénomènes de charge des descendants proviennent à la fois de l’émission β- 

et surtout de l’émission α du fait principalement de l’énergie de recul de l’atome fils qui peut 

produire un grand nombre de charges sur son parcours dans l’air.  

Cette charge n’est cependant pas constante, les descendants du radon peuvent se neutraliser 

dans l’air suivant différents phénomènes que nous avons identifiés au cours de nos recherches, 

notamment grâce au travail de thèse d’Abou-Khalil portant sur la définition du taux de 

neutralisation des descendants du radon (Abou-Khalil, 2008). Ces travaux ont montré qu’il n’est 

cependant pas possible d’estimer ce taux de neutralisation pour l’utiliser dans notre dispositif 

afin d’obtenir des résultats avec une bonne qualité métrologique. 

Nous avons donc décidé d’étudier les différents résultats expérimentaux obtenus sur la 

charge des descendants du radon et du thoron. Tous les résultats rassemblés ont montré qu’une 

proportion supérieure à 90 % des descendants était chargée positivement. Chacune des 

expériences a aussi montré l’effet des concentrations élevées en thoron (ou radon) et de 

l’humidité sur le taux de neutralisation des descendants. 

Toutes ces expériences tendent à montrer que si le champ électrique est suffisamment 

intense pour capturer très rapidement les descendants, ils ne seront pas ou peu neutralisés. 

L’objectif principal est alors de minimiser le temps de séjour des descendants dans le dispositif, 

ce qui permettra d’opérer à n’importe quels taux d’humidité et activité volumique. Cette 

optimisation est réalisée à l’aide de simulations pour définir les dimensions et la forme du 

dispositif et fait l’objet du Chapitre 3. 
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 Développement du Chapitre 3.
prototype de mesure par 
simulations Monte-Carlo et 
par méthode à éléments 
finis 

Notre dispositif se base sur une mesure par spectrométrie alpha à l’aide d’un détecteur 

silicium couplé à un champ électrique permettant la capture des descendants solides du 220Rn. 

En se basant sur les premières observations réalisées, nous avons vu que ce volume doit être de 

préférence petit parce qu’il permettra de faire circuler plus rapidement le gaz dans le volume 

même pour un faible débit. Cette circulation rapide couplée à un champ électrique intense doit 

nous permettre de limiter le temps de séjour des descendants dans le volume et de les capturer 

très rapidement.  

Nous avons vu dans le chapitre précédent qu’il sera difficile d’estimer si le taux de 

descendants chargés sera le même dans le volume pour le 220Rn et le 222Rn. Notre objectif est de 

calculer le rendement de détection dans le cas du 222Rn, de le valider expérimentalement avec un 

étalon de 222Rn, et par la suite de refaire les calculs pour le 220Rn. Du fait des propriétés 

différentes observées pour les descendants du radon et du thoron, il n’est plus possible d’utiliser 

les descendants comme point de comparaison sans faire d’approximation. Le point commun 

entre les deux éléments reste le gaz lui-même ; ceux-ci auront le même comportement avec pour 

seule différence leur période. Notre géométrie va donc être d’abord basée sur la mesure du gaz. 

L’objectif est donc d’être capable de mesurer le gaz par spectrométrie alpha sans que les 

descendants, eux aussi émetteurs alpha, ne perturbent sa mesure.  

En pratique, deux solutions sont possibles : 

 construire une géométrie capable de détecter les particules alpha émises par le gaz, avec 

un rendement identique pour le 222Rn et le 220Rn, et éliminer toute présence de 

descendants dans le dispositif à l’aide d’un champ électrique. Ces descendants sont 

capturés dans une partie du volume de mesure invisible pour le détecteur alpha ; 

 construire une géométrie capable de détecter le 220Rn ou le 222Rn avec un rendement de 

détection identique. Les descendants sont capturés à la surface du détecteur ce qui 

formerait des pics alpha bien résolus sur le spectre de la mesure, alors que le gaz formera 

un pic large dépendant des dimensions du volume du fait de la perte d’énergie des 

particules alpha dans l’air. Comme la différence des énergies d’émission alpha de chaque 

radionucléide est bien supérieure à la résolution d’un détecteur silicium, cette 

configuration permet d’identifier le gaz et les descendants. 

Comme nous l’avons présenté à la fin du Chapitre 2, nous avons décidé d’utiliser la deuxième 

option ; elle nous permettra de comptabiliser plus d’évènements. Ainsi, une fois le rendement 

calculé pour le gaz thoron et validé par expérience avec le 222Rn, il nous sera possible d’en 

déduire le rendement pour chaque pic des descendants.  

L’optimisation de la géométrie repose donc à la fois sur un problème de détection alpha et sur 

une capture des descendants à la surface du détecteur.  
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Nous allons utiliser des calculs Monte-Carlo, sous MCNPX 2.7 (Pelowitz, 2011), permettant de 

simuler le transport des particules alpha afin de calculer le rendement de détection. Il nous 

permettra notamment d’obtenir une représentation du spectre de mesure attendu et ainsi 

d’optimiser la géométrie. L’objet de la première partie de ce chapitre est de présenter le code de 

calcul utilisé ainsi que le modèle et la géométrie conçue. Ce chapitre ne présentera pas 

l’intégralité des géométries étudiées au cours de la thèse, mais seulement celle choisie ainsi que 

les raisons de ce choix.  

La deuxième partie de ce chapitre comprend la mise en place du champ électrique dans le 

dispositif de mesure. Nous utilisons un code de simulation déterministe aux éléments finis, 

COMSOL Multiphysics 4.3 (COMSOL Inc., 2014a), qui permet de simuler le champ électrique dans 

une géométrie 3D et ainsi d’optimiser la forme ou l’intensité du champ. Ce code de simulation 

nous permet aussi de réaliser des calculs de mécanique des fluides et de les coupler aux 

simulations de champ électrique pour simuler le transport des particules chargées. Ces 

simulations ont un objectif qualitatif : nous permettre d’en déduire certaines caractéristiques du 

dispositif.  

3.1. Modèle Monte-Carlo pour  le calcul du rendement de détection 
du dispositif 

3.1.1. Les méthodes Monte-Carlo 

Les méthodes Monte-Carlo sont fondées sur l’échantillonnage de fonctions de probabilité qui 

décrivent des processus physiques par des tirages de nombres aléatoires. Par conséquent, ce 

type de méthode est adapté à la physique des rayonnements à cause de la nature stochastique 

des processus d’émission, d’interaction et de transport.  

Dans le cas des rayonnements, une méthode Monte-Carlo simule le trajet d’une particule de 

sa création à sa disparition dans un milieu. Les phénomènes physiques tels que les interactions 

avec le milieu sont représentées par des distributions de probabilité déterminées à partir des 

sections efficaces d’interaction qui dépendent du type et de l’énergie de la particule ainsi que des 

caractéristiques du milieu. Chacun des évènements (type d’interaction, angle sortant à l’issue de 

l’interaction et donc énergie de la particule, type de particule secondaire…) subis par la particule 

tout au long de son trajet sont tirés aléatoirement à l’aide de générateurs de nombres pseudo-

aléatoires.  

Lorsque suffisamment d’évènements sont représentés, les résultats simulent la réalité. Il peut 

être nécessaire de réaliser des milliards d’évènements pour certaines simulations et une grande 

puissance de calcul est requise pour donner un résultat rapidement. Les codes de simulation du 

transport des particules par méthode Monte-Carlo possèdent souvent des outils de réduction de 

variance ou « biasing » permettant de rendre ces calculs plus rapides.  

3.1.2. Choix du code de simulation  

Le choix du code de calcul pour les simulations du transport des particules alpha dans un 

milieu est un choix très important. Seuls trois codes de simulation en trois dimensions semblent 

capables de simuler le parcours des particules alpha dans un milieu en tenant compte d’un 

maximum de phénomènes physiques : MCNPX (Pelowitz, 2011), FLUKA (Ferrari, et al., 2005) et 

GEANT4 (Agostinelli, et al., 2003).  
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Notre choix s’est orienté vers le code MCNPX qui présente plus d’études dans la littérature 

que le code GEANT4 ou FLUKA sur les simulations du transport des particules alpha dans un 

milieu : (Nourreddine, et al., 2005) (Geryes, 2009) (Stella, et al., 2009). Toutes ces études ont été 

validées expérimentalement avec d’excellents accords entre les résultats, que ce soit pour des 

calculs de rendement ou pour la simulation de spectres alpha. Enfin ce code a été utilisé dans le 

cas du radon pour réaliser différents dispositifs de mesure : (Hayes, et al., 2007) (Meslin, 2008) 

(Boyault & Michielsen, 2008) (Sabot, 2014a) (Sabot, 2014b). Leurs résultats ont eux aussi 

montré de bons accords avec l’expérience (écart maximal de 2 %) pour la simulation de spectres 

alpha obtenus par détecteur silicium sur la mesure du radon et de ses descendants dans l’air ou 

dans le dioxyde de carbone à basse pression.  

3.1.3. Introduction du code de calcul MCNPX et description du jeu de données 

MCNPX9 (Pelowitz, 2011) est une extension du code Monte-Carlo MCNP pour la simulation 

des interactions particules-matière. Il est développé au Laboratoire de Los Alamos (McKinney, et 

al., 2006), et permet de simuler un grand nombre de particules et notamment les particules 

alpha.  

Le programme MCNPX permet de générer le transport des particules de notre choix dans une 

configuration tridimensionnelle. La version utilisée dans notre cas est la 2.7 en format 

exécutable qui nous empêche d’avoir accès au code source de MNCPX. Le logiciel est donc utilisé 

sans modification de notre part.  

Le jeu de données est créé par l’utilisateur dans un seul et même fichier qui sera lu par le 

programme. Le fichier, séparé en plusieurs parties visibles en Annexe B, comprend : 

 la géométrie en 3 dimensions qui est composée de cellules construites à partir de 

différents types de surfaces. À chacune de ces cellules est attribué un numéro de matériau 

et une masse volumique associée ; 

 les matériaux qui sont définis par une composition isotopique ; ces matériaux peuvent être 

associés à n’importe quelle cellule ; 

 le type et la forme de la source qui peut comprendre un très grand nombre de 

paramètres : type de particule (alpha), dimensions et forme de la source, distribution en 

énergie (énergie d’émission alpha), probabilité d’émission associée à chaque énergie, 

distribution de la source. Il est cependant possible de ne simuler qu’un seul type de source 

à la fois : chacune des sources utilisées est présentée dans l’Annexe B ; 

 le choix du « tally » qui correspond au type de résultat que nous calculons dans la cellule 

d’intérêt de notre choix. Ici il s’agit de la cellule du détecteur silicium, le « tally » utilisé, 

appelé F8, nous permet de calculer la distribution en énergie des interactions dans le 

volume de détection. Ce « tally » est couplé à une distribution et un découpage en énergie. 

Le résultat final donne un spectre alpha et le rendement de détection du dispositif de 

mesure ; 

 la physique utilisée, le choix des modèles et les limites, avec la possibilité de forcer 

certaines interactions. Dans notre cas, il s’agit du model (Vavilov, 1957) ; 

 l’impression des données et des tests statistiques, une des fonctionnalités très complète 

sur MCNPX. Une des grosses parties du développement de MCNPX a porté sur cet 

                                                        
 
9 MCNPX : Monte Carlo with N Particules eXtended. 
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ensemble de tests. Bien que complexe à déchiffrer, ils permettent de vérifier si le jeu de 

données est correctement construit (Hendricks & Schwarz, 2014) ;  

 le temps ou le nombre d’évènements simulés. Il dépendra du type de phénomènes 

observés. Si le phénomène a une faible probabilité d’occurrence, il sera nécessaire de 

réaliser des simulations longues sur un très grand nombre d’évènements.  

3.1.4. Incertitude liée aux simulations MCNPX 

Les incertitudes liées aux simulations Monte-Carlo ont des composantes de type A et de type 

B. 

La première, de type A,  est liée à l’incertitude statistique σx qui est dépendante du nombre 

d’histoires simulées. Plus le nombre d’histoires simulées est important, plus l’incertitude 

statistique est faible. Cette incertitude est directement donnée par le code MCNPX pour chaque 

résultat. L’hypothèse est que la distribution des résultats donnée par MCNPX suit une loi 

normale, ainsi la valeur vraie de x est contenue dans l’intervalle x ± 3σx avec une probabilité de 

99,7 %.  

La seconde, de type B, est principalement liée à l’erreur propre à la simulation. Elle comprend 

l’incertitude sur le modèle physique, sur les erreurs de programmation, sur les sections 

efficaces,… Les codes ne fournissent pas d’information relative à ce type d’incertitude. Dans 

notre cas elle sera surtout dépendante de l’incertitude liée aux dimensions de la géométrie 

choisie.  

Nos simulations étant réalisées pour un très grand nombre d’évènements, l’incertitude de 

type A est très faible. L’incertitude finale sur nos résultats sera principalement liée à 

l’incertitude de type B sur notre géométrie.  

3.2. Mise en place du modèle Monte-Carlo 

3.2.1. Choix du volume 

Nous avons vu dans le chapitre précédent qu’il est préférable de détecter le gaz, ce qui sera le 

plus adapté pour réaliser un transfert de rendement de 222Rn vers le 220Rn. Nous avons aussi vu 

qu’il sera possible de capturer les descendants à la surface du détecteur, qui se trouvera donc en 

présence de deux types de sources alpha : 

 une source volumique correspondant au gaz distribué de façon homogène dans tout le 

volume. Ce type de source sera donc très dépendant du parcours des alphas dans le milieu 

(air) ; 

 une source surfacique correspondant aux descendants déposés à la surface du détecteur ; 

ces émissions alpha perdront peu d’énergie avant d’atteindre le détecteur, cette perte sera 

uniquement due à l’épaisseur de la fenêtre du détecteur.  

Sachant que les particules alpha perdent beaucoup d’énergie dans l’air, comme le montre le 

pic de Bragg (cf. Figure 3-1), nous devons utiliser une petite géométrie qui limitera cet effet et 

rendra le spectre alpha du gaz exploitable.  
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Figure 3-1 : Perte d’énergie des alphas de 5,49 MeV dans l’air (Bragg, 1904).  

Les dimensions du volume ne sont pas les seuls paramètres entrant en jeu. La surface de 

détection est elle aussi très importante. Nous avons donc choisi d’utiliser un détecteur silicium 

ayant une grande surface de détection ce qui permet d’obtenir un rendement de détection plus 

important. Cette surface plus grande a cependant le défaut d’entraîner une diminution de la 

résolution du détecteur.  

Nous avons donc d’abord choisi un détecteur silicium de type PD-1200-25-300AM (Canberra 

Ind., 2012). Il possède une surface de 1 200 mm2, une résolution de 25 keV et une épaisseur de 

silicium de 300 μm avec une fenêtre d’environ 50 nm d’épaisseur équivalent silice. Le volume de 

détection ainsi choisi est de 1 cm d’épaisseur et de 39 mm de diamètre correspondant au 

diamètre de la surface de détection. Une coupe de cette géométrie cylindrique est représentée en 

Figure 3-2 : 

 

Figure 3-2 : Géométrie de détection, représentation d’une coupe avec le logiciel 
Vised22S (Schwarz, et al., 2015). 

Cette géométrie très simple nous permet de détecter les rayonnements alpha émis par le gaz 

distribué de façon uniforme dans tout le volume d’air, mais aussi les descendants qui sont 

déposés à la surface du détecteur.  
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Ces dimensions ont été choisies pour limiter la perte d’énergie des émissions alpha dans l’air. 

Ainsi, le rendement de détection de 220Rn et de 222Rn sera le même si la distribution des deux gaz 

dans le volume est identique. Elle doit nous permettre aussi de limiter l’impact des changements 

de pression, température et humidité de l’air sur le rendement de détection du gaz. 

Sa forme permet d’intégrer facilement le détecteur dans le dispositif de mesure. Cette 

intégration du détecteur dans le volume constitue une limite importante, notamment due au 

champ électrique à appliquer sur les surfaces du volume, comme nous le verrons dans la suite 

du document.  

3.2.2. Évaluation des paramètres d’influence sur le calcul de rendement 

Le jeu de données ainsi conçu nous permet de calculer le rendement de détection du 

dispositif pour le gaz et ses descendants de notre choix. Ce rendement dépendra cependant des 

dimensions du détecteur et de l’air présent dans le volume. Nous appliquons donc ce calcul aux 

différentes conditions possibles. 

3.2.2.1. Influence des dimensions du dispositif sur le rendement de détection  

Les dimensions du dispositif sont connues avec une incertitude associée. Soit ici un diamètre 

intérieur de d = 3,896 (5) cm et une hauteur intérieure de h = 0,9575 (18) cm mesurés avec une 

colonne ROCH étalonnée. Des variations de dimensions identiques aux incertitudes sont 

appliquées au jeu de données MCNPX. Les résultats sont résumés dans le Tableau 3-1 : 

Tableau 3-1 : Calcul du rendement de détection en fonction des incertitudes sur les 
dimensions du dispositif.  

Variation 
Rendement 

222Rn 
Rendement 

220Rn 

Rendement 
moyen des 

descendants 
de 222Rn 

Rendement 
moyen des 

descendants 
de 220Rn 

Normal 0,318 3 (3) 0,318 6 (3) 0,492 9 (2) 0,493 2 (2) 

+50 μm sur d 0,318 5 (3) 0,318 7 (3) - - 

-50 μm sur d 0,318 2 (3) 0,318 4 (3) - - 

+18 μm sur h 0,318 1 (3) 0,318 4 (3) - - 

- 18 μm sur h 0,318 6 (3) 0,318 8 (3) - - 

-18 μm sur h, -50 μm sur d, 0,318 4 (3) 0,318 7 (3) - - 

+18 μm sur h, +50 μm sur d, 0,318 3 (3) 0,318 5 (3) - - 

20 nm de fenêtre équivalent en silice 0,318 8 (3) 0,318 8 (3) 0,496 1 (2) 0,496 2 (2) 

-18 μm sur h, -50 μm sur d, 
20 nm de fenêtre équivalent en silice 

0,318 9 (3) 0,318 9 (3) - - 

+18 μm sur h, +50 μm sur d,  
20 nm de fenêtre équivalent en silice 

0,318 7 (3) 0,318 7 (3) - - 

Moyenne 0,318 5 (4) 0,318 7 (3) 0,495 (2) 0,495 (2) 
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L’influence des dimensions et de l’épaisseur de la fenêtre équivalent silice, dans la limite des 

incertitudes de mesure indiquées, est négligeable sur l’évaluation du rendement de détection 

des deux gaz. En effet, l’écart maximal entre les résultats est de 0,2 %, c’est-à-dire inférieur à 

l’incertitude-type statistique des rendements donnée par MCNPX. Les rendements de 222Rn et de 
220Rn sont aussi calculés dans le cas où il n’y a pas de fenêtre équivalent silice, le résultat obtenu, 

0,318 9 (3), est le même pour les deux gaz. Cette valeur reste compatible avec celles calculées 

pour les fenêtres équivalent silice de 20 et 50 nm. L’épaisseur de cette fenêtre a donc peu d’effet 

sur le rendement de détection du gaz. Les rendements de détection de 222Rn et de 220Rn sont 

identiques en tenant compte des incertitudes-types associées aux résultats. Ce choix de 

géométrie est donc adapté pour la mesure des deux gaz. 

Le rendement de détection du dépôt de descendants sur le détecteur n’est, quant à lui, pas 

influencé par les variations de dimension. En effet, le dépôt se faisant directement sur le 

détecteur, le rendement sera identique quelles que soient les dimensions de la surface de 

détection. Cependant il n’est pas rigoureusement égal à 0,5, comme on pourrait le supposer a 

priori. L’auto-absorption de la source ici est considérée comme négligeable car il s’agit de 

quelques atomes déposés à la surface du détecteur. Des phénomènes de rétrodiffusion ou 

d’absorption dans la fenêtre du détecteur sont vraisemblablement responsables de ce 

rendement inférieur à 0,5 (cf. Figure 3-3). 

 

Figure 3-3 : Représentation des émissions alpha produites à la surface du détecteur.  

Pour une fenêtre de 20 nm d’épaisseur, les simulations donnent un rendement plus élevé que 

celui obtenu pour une fenêtre de 50 nm d’épaisseur, ce qui confirme cette hypothèse. Les 

caractéristiques du détecteur indiquent une épaisseur de fenêtre inférieure à 50 nm sans plus de 

précision (Canberra Ind., 2012). Le rendement estimé pour le dépôt correspond ainsi à la 

moyenne des deux valeurs calculées à 20 nm et 50 nm avec pour incertitude-type l’écart entre 

les résultats obtenus. Cet écart est de 0,6 %. L’incertitude de l’épaisseur de la fenêtre est donc la 

composante principale de l’incertitude du rendement de détection du dépôt. Ces résultats 

tiennent cependant compte d’une très grande variation de l’épaisseur de la fenêtre équivalente 

en silice de 20 à 50 nm. Le rendement moyen de détection pour l’ensemble des descendants du 

radon et du thoron semble le même (cf. Tableau 3-1).  

Pour aller plus loin, ce calcul est appliqué à chaque émission alpha des 

descendants séparément. Un groupe de jeux de données est ainsi conçu pour chaque émission 

alpha listée en Annexe A. La courbe de rendement du dépôt en fonction de l’énergie d’émission 

des particules est représentée en Figure 3-4. 



 
 

81 
 
 

 

Figure 3-4 : Représentation du rendement de détection du dépôt à la surface du 
détecteur en fonction de l’énergie des particules alpha et de l’épaisseur de la fenêtre 
équivalent silice. 

Les incertitudes représentées en Figure 3-4 correspondent à une incertitude élargie (trois 

fois l’incertitude-type donnée par MCNPX). L’écart entre les deux fenêtres varie de 0,5 % à 0,8 % 

de la plus grande à la plus petite énergie. Le rendement de détection propre à chaque épaisseur 

de fenêtre est dépendant de l’énergie de la particule alpha mais l’écart entre les résultats reste 

faible. En effet, entre l’émission alpha de 5,6 MeV et l’émission alpha de 8,9 MeV la variation du 

rendement est seulement de 0,4 % pour la fenêtre de 50 nm et 0,2 % pour la fenêtre de 20 nm. 

Le rendement de détection du dépôt est aussi calculé dans le cas où la fenêtre du détecteur 

est supprimée. Le rendement moyen obtenu est ainsi de 0,501 6 (4). Ce résultat montre qu’une 

partie des alphas émis en direction opposée au détecteur peut revenir sur la surface de détection 

du fait d’une rétrodiffusion, soit dans l’air, soit sur le bord du détecteur.  

La variation de 0,2 % du rendement en fonction de l’énergie est inversée par rapport aux cas 

avec fenêtre : le rendement sera plus faible pour des particules alpha très énergétiques. Ce cas 

sans fenêtre ne sera pas pris en compte dans l’évaluation du rendement de détection du dépôt ; 

il permet cependant d’observer d’autres phénomènes simulés, dont notamment l’effet de l’air 

sur le rendement. Une variation de densité d’air peut ainsi engendrer une variation du 

rendement de détection. Ce paramètre est étudié dans le paragraphe suivant. 

3.2.2.2. Influence des caractéristiques du milieu sur le rendement de détection  

Deux paramètres d’entrée permettent de définir le milieu dans lequel le radon est mélangé, 

dans notre cas l’air : 

 la composition isotopique du milieu ; 

 la masse volumique du milieu. 
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Nous nous intéressons ici aux variations de température, d’humidité et de pression de ce 

milieu. Nous faisons donc varier la masse volumique de l’air en fonction de ces paramètres pour 

les utiliser dans le code de calcul MCNPX et en déduire l’effet sur le rendement de détection.  

La formule utilisée pour le calcul de la masse volumique de l’air est la suivante (Davis, 1991) :  

𝜌 =
𝑃 𝑀𝑎𝑖𝑟
𝑍 𝑅 𝑇

[1 − 𝑥𝑣 (1 − 
𝑀𝑒𝑎𝑢
𝑀𝑎𝑖𝑟

)], (3.1) 

avec : 

 𝑥𝑣 la fraction molaire de la vapeur d’eau ; 

 T la température en K ;  

 𝑀𝑎𝑖𝑟 la masse molaire de l’air en kg.mol-1 ;  

 𝑀𝑒𝑎𝑢 la masse molaire de l’eau en kg.mol-1 ;  

 𝑅 la constante molaire des gaz en J.mol-1.K-1 ;  

 𝑃 la pression en Pa ; 

 𝑍𝑐  le facteur de compressibilité de l’air. 

Ainsi en prenant en compte une variation de pression de 900 hPa à 1 100 hPa, une variation 

de température de 285 K à 310 K et une variation du taux d’humidité de 0 à 100 % RH, la masse 

volumique de l’air peut varier de 1,1 à 1,4 kg.m-3. 

En appliquant cette variation aux jeux de données MCNPX sur le calcul de rendement des gaz 
222Rn et 220Rn, nous obtenons les résultats présentés en Tableau 3-2 : 

Tableau 3-2 : Résultats de calcul de rendement pour une masse volumique de l’air 
variant entre 1,1 kg.m-3 et 1,4 kg.m-3. 

Masse volumique de 
l’air (kg.m-3) 

Géométrie 
Rendement 

222Rn 
Rendement 

220Rn 

1,1 

Normale 0,318 5 (3) 0,318 6 (3) 

+18 μm sur h 0,318 2 (3) 0,318 5 (3) 

+ 18 μm sur h, +50 μm sur d,  
20 nm de fenêtre Silicium 

0,318 7 (3) 0,318 7 (3) 

20 nm de fenêtre Silicium 0,318 8 (3) 0,318 8 (3) 

1,4 

Normale 0,318 2 (3) 0,318 6 (3) 

+18 μm sur h 0,318 1 (3) 0,318 4 (3) 

+ 18 μm sur h, +50 μm sur d,  
20 nm de fenêtre Silicium 

0,318 7 (3) 0,318 7 (3) 

20 nm de fenêtre Silicium 0,318 8 (3) 0,318 8 (3) 

Moyenne  0,318 5 (3) 0,318 6 (3) 

 

Les simulations prennent en compte aussi les plus grandes variations dues aux incertitudes 

sur les dimensions du dispositif ainsi que l’épaisseur de la fenêtre du détecteur en silicium.  

Le rendement moyen ainsi calculé tient compte de l’ensemble des paramètres pouvant 

intervenir dans la mesure : variation de pression, température, humidité, incertitude sur la 
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dimension du volume de mesure, incertitude sur l’épaisseur de la fenêtre de détection du PIPS. 

Le rendement pour le 220Rn est ainsi de 0,318 6 (3) alors que le rendement de détection de 222Rn 

est de 0,318 5 (3). Les deux résultats sont compatibles en tenant compte de leur incertitude. 

Nous pouvons ainsi dire que, dans notre système, le rendement pour les deux gaz est le même, et 

indépendant des conditions atmosphériques.  

Cette étude est étendue aux descendants du radon et du thoron déposés à la surface du 

détecteur. En effet, des particules alpha émises en surface du détecteur et en direction du 

volume d’air peuvent revenir à la surface du détecteur et ainsi être détectées (cf. Figure 3-3). Ce 

phénomène peut être à la fois fonction de l’énergie de la particule et de la masse volumique de 

l’air. Le rendement de détection est ainsi calculé en fonction de l’énergie de la particule pour les 

deux épaisseurs de fenêtre 20 nm et 50 nm et pour les deux masses volumiques d’air, soit 

1,1 kg.m-3 et 1,4 kg.m-3 (cf. Figure 3-5). 

 

Figure 3-5 : Représentation du rendement de détection du dépôt à la surface du 
détecteur en fonction de l’énergie des particules alpha. 

Pour les deux épaisseurs de silicium de fenêtre du détecteur, l’écart de 0,09 % entre les 

résultats pour les deux masses volumiques d’air est négligeable comparé aux incertitudes 

associées aux simulations. L’effet de la variation de la température, de la pression ou du taux 

d’humidité sur le rendement de détection du dépôt est donc négligeable. L’écart entre les deux 

résultats reste principalement lié à l’épaisseur de la fenêtre du détecteur. 

En résumé, le rendement de détection lié au pic du gaz de 220Rn ou de 222Rn est donc de 

0,318 6 (3) et le rendement moyen de détection lié au dépôt sur le détecteur silicium est de 

0,495 (2). L’incertitude sur le rendement de détection du dépôt est plus grande du fait de 

l’incertitude importante choisie sur l’épaisseur de la fenêtre équivalent silice. Ne disposant pas 

plus d’informations sur les caractéristiques du détecteur de la part du constructeur, nous avons 

décidé d’utiliser une plage d’épaisseur comprise entre 20 nm et 50 nm. Cette incertitude sur 

l’épaisseur de la fenêtre aura ainsi un impact prédominant sur le rendement du dépôt mais 

restera négligeable pour le rendement de détection du gaz. 
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3.2.3. Forme du spectre attendu avec le dispositif 

MCNPX nous permet de tracer le spectre en énergie théorique obtenu avec le détecteur 

silicium. Comme il n’est pas possible de réaliser un seul et même jeu de données pour deux types 

de sources, deux jeux de données sont lancés séparément. Un premier permet de simuler le gaz 

et un deuxième l’ensemble des descendants. Les résultats des spectres en énergie sont alors 

sommés en admettant que le gaz et les descendants sont à l’équilibre comme calculé en Figure 

1-3 et Figure 1-13 du Chapitre 1. Le rendement calculé pour chaque radionucléide tient ainsi 

compte des rapports d’embranchement obtenus à l’aide des données des radionucléides (Bé, et 

al., 2013) et de la géométrie. 

Les simulations sont réalisées pour les deux gaz et leurs descendants séparément et 

l’ensemble des résultats sont représentés en Figure 3-6 pour le radon et en Figure 3-7 pour le 

thoron. 

 

Figure 3-6 : Spectre théorique de 222Rn et de ses descendants déposés à la surface du 
détecteur après une exposition de 4 heures à une atmosphère de 222Rn. 

Le spectre théorique de 222Rn, calculé avec MCNPX, présente la forme recherchée pour 

l’analyse du gaz et de ses descendants. Le gaz est bien identifiable par un pic alpha très large 

avec une forme caractéristique due à la géométrie. Les descendants déposés sur le détecteur 

forment des pics bien résolus. Notons que, à l’équilibre, le pic de 214Po est plus grand que le pic 

de 218Po. Cet effet provient du rapport d’embranchement entre le 214Po et 218Po évalué à 
𝐴

𝑃𝑜218

𝐴
𝑃𝑜214
= 0,991 53 (cf. § 1.1.1). Cet effet de hauteur peut aussi provenir du straggling des 

particules alpha dans la fenêtre équivalant silice. Cet effet est d’autant plus important que 

l’énergie est faible. Le pic alpha de 218Po sera donc plus large et à aire égale sa hauteur sera 

réduite comparée à celle du pic de 214Po.  Ce phénomène est cependant moins important que le 

facteur d’équilibre.  



 
 

85 
 
 

 

Figure 3-7 : Spectre théorique de 220Rn et de ses descendants déposés à la surface du 
détecteur après une exposition de 4 jours à une atmosphère de 220Rn. 

De façon analogue au spectre de 222Rn, le spectre de 220Rn présente un pic large pour le gaz de 

la même forme que celui de 222Rn avec un rendement identique en tenant compte des 

incertitudes associées. Les descendants quant à eux forment des pics bien résolus et bien 

identifiables. À l’inverse de 222Rn, le pic de 220Rn est perturbé par les pics alpha de 212Bi. Nous 

devons ainsi trouver un moyen de supprimer ce comptage. Cette méthode fera l’objet de la 

partie expérimentale présentée en Chapitre 5.  

Le spectre est aussi simulé pour une variation de la masse volumique de l’air de 1,1 kg.m-3 à 

1,4 kg.m-3, l’effet n’est pas visible sur les pics des descendants déposés à la surface du détecteur. 

Il est uniquement visible sur le pic du gaz, comme illustré par les résultats sur le pic de 222Rn 

présenté en Figure 3-8.  

 

Figure 3-8 : Représentation de l’influence de la masse volumique de l’air sur le pic de 
222Rn. 
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Ces résultats sont aussi observés sur le pic du 220Rn, il sera donc important de choisir une 

région d’intérêt assez grande pour l’analyse du spectre afin de ne pas avoir d’impact sur le 

comptage. La solution la plus adaptée sera d’utiliser une fonction mathématique à ajuster sur le 

pic pour estimer sa surface et qui tiendra bien compte de la traîne associée au pic.  

Les simulations nous permettent également de représenter un spectre théorique obtenu pour 

une atmosphère de 220Rn et de 222Rn. Nous considérons ici que l’activité volumique en 222Rn et en 
220Rn est identique et que le dispositif a subi 4 jours d’exposition à cette atmosphère. Les 

descendants capturés à la surface du détecteur sont donc à l’équilibre avec le gaz  (cf. Figure 

3-9).   

 

Figure 3-9 : Spectre théorique d’un mélange de 222Rn et de 220Rn après 4 jours 
d’exposition pour une activité volumique constante et identique pour les deux gaz. 

Bien que ceci ne soit pas l’objectif principal du dispositif de mesure, les simulations nous 

montrent qu’il est possible de mesurer le mélange des deux gaz. Seuls trois pics seront bien 

identifiables lors de la mesure, le 216Po, le 214Po et le 212Po : il sera possible d’estimer l’activité 

volumique en 222Rn et 220Rn respectivement à partir des pics de 214Po et de 212Po.  

Ces résultats obtenus par simulation sont considérés comme l’optimum possible. En effet, ils 

ne tiennent compte que de la géométrie du détecteur et notamment de l’épaisseur de sa fenêtre 

en silicium (ici 50 nm). Le spectre expérimental sera dégradé en résolution à cause du bruit 

électronique induit par la chaîne d’acquisition : préamplificateur, alimentation, amplificateur, 

mise en forme du signal et analyseur multicanal. Chacun de ces éléments de la chaîne 

d’acquisition peut engendrer une dégradation de la résolution et donc des pics plus larges. Enfin 

un dépôt de particules ou de poussières sur le détecteur peut, lui aussi, dégrader la résolution du 

système : le choix de travailler en atmosphère dépoussiérée est donc le plus adapté pour éviter 

ce phénomène. Le filtre en entrée de notre dispositif est ainsi nécessaire pour éviter une 

dégradation de la résolution des spectres.  
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3.3. Modélisation du champ électrique pour la capture des 
descendants à la surface du détecteur 

Par simulation MCNPX, nous avons défini une géométrie adaptée à la mesure de 222Rn et du 
220Rn avec leurs descendants capturés à la surface du détecteur.  

Cette partie présente le modèle adapté à la création d’un champ électrique dans le dispositif. 

Dans cette section, nous décrirons notre choix sur la forme de l’électrode après avoir fait un bref 

rappel sur l’électromagnétisme et sur les limites disruptives dans l’air. 

3.3.1. Introduction sur le champ électrique 

L’objectif de cette étude est de tracer les lignes de champs issues de deux conducteurs 

électriques. Prenons la circulation du champ le long d’une ligne allant de A vers B ; soit 𝑑𝑙⃗⃗  ⃗ le 

déplacement élémentaire le long d’une ligne de champ électrostatique. 𝐸⃗  est parallèle à 𝑑𝑙⃗⃗  ⃗ dans 

le vide (cf. Figure 3-10). 

 

Figure 3-10 : Ligne de champ. 

Le potentiel électrostatique V est relié au champ électrostatique 𝐸⃗  par la relation : 

𝐸⃗ =  − 𝑔𝑟𝑎𝑑⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗ ⃗⃗   𝑉 (3.2) 

avec le potentiel V en B s’exprimant par la relation : 

𝑉𝐵 = 
1

4 𝜋 𝜀0
 ∭

𝜌𝑉𝑑𝑉

𝑟
 + 𝑉𝐴 (3.3) 

où 𝜀0 est la permittivité du vide, 𝜌𝑉 la densité de charge volumique, r la distance entre les deux 

points A et B. 

Le potentiel entre deux points s’exprime par la relation (3.4): 

∫ 𝐸⃗  . 𝑑𝑙⃗⃗  ⃗ =  −
𝐵

𝐴 ∫ 𝑑𝑉
𝐵

𝐴
= 𝑉𝐴 − 𝑉𝐵. (3.4) 

La circulation ne dépend pas du chemin suivi. Le long d’une ligne de champ avec 𝐸⃗  . 𝑑𝑙 ⃗⃗ ⃗⃗  > 0 et 

un potentiel 𝑉𝐴 supérieur à 𝑉𝐵, les lignes de champ sont orientées dans le sens des potentiels 

décroissants.  

À l’intérieur d’un conducteur, le champ électrostatique total est nul. Dans le cas où le 

conducteur est chargé, il existe un champ électrique non nul à sa surface. À l’équilibre, il est 

équipotentiel et le champ électrostatique est normal à la surface du conducteur. La forme du 
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conducteur est donc le facteur prédominant pour l’orientation des lignes de champ (Cf. Figure 

3-11). 

 

Figure 3-11 : Champ électrostatique, une ligne de champ ne peut pas revenir sur la 
surface du conducteur. 

Connaissant ces propriétés, il est donc essentiel d’établir la géométrie de l’électrode qui sera 

déterminante pour l’orientation des lignes de champ. Dans notre cas, la surface du détecteur 

utilisé ainsi que son armature sont reliées à la masse et correspondront à notre potentiel 0. 

Toutes les lignes de champ du dispositif convergeront donc vers ces surfaces. 

3.3.2. Limites disruptives 

La conception du dispositif impose des limites physiques. Il est primordial d’éviter la création 

d’un phénomène disruptif entre la surface de l’électrode et la surface du détecteur. Ce 

phénomène engendrerait la destruction du détecteur silicium.  

Cette partie permet de traiter le problème des phénomènes disruptifs afin de déterminer les 

dimensions minimales possibles pour notre chambre dans l’air et dans le vide. Un phénomène 

disruptif correspond à la formation de claquages électriques entre deux électrodes. Ce 

phénomène provient d’une avalanche électronique issue de l’interaction des électrons avec le 

milieu, créant ainsi une multitude d’ions et la production d’étincelles. Dans notre cas il s’agit d’un 

claquage possible entre la surface du détecteur et la surface de l’électrode.  

Le physicien allemand Friedrich Paschen a mis en évidence une relation en 1889, connue 

sous le nom de loi de Paschen, permettant de montrer que la tension de claquage Uc dépend du 

produit de la pression P et de la distance d entre les électrodes : 

𝑈𝑐 = 𝑆𝑐  𝑗 
𝑃𝑑

𝑙𝑛[𝑖 𝑃𝑑] − 𝑘
 (3.5) 

avec  

 𝑆𝑐, le facteur de Schwaiger ; 

 i, j et k des constantes qui ont été déterminées expérimentalement pour différents types de 

gaz ; 

 d, la distance minimale entre les deux électrodes. 
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Plusieurs facteurs influencent la création de claquages :  

 la forme des électrodes formant un champ plus ou moins uniforme. Cette influence est 

traduite par le facteur de Schwaiger 𝑆𝑐 (Cf. Figure 3-12). Ce paramètre est un facteur 

important, par exemple pour un angle droit 𝑆𝑐  = 0,6 ; 

 

Figure 3-12 : Expression du facteur de Schwaiger (𝑆𝑐) en fonction de l’angle formé par 
les asymptotes de l’hyperboloïde de la pointe (Prinz, 1969).  

 les conditions atmosphériques de pression, température et humidité ; 

 la nature de la tension appliquée (fréquence, alternative ou continue) ; 

 la vitesse d’accroissement de la tension ; par expérimentation il a été montré que la 

tension à laquelle le claquage survient est d’autant plus faible que sa vitesse 

d’accroissement est plus grande.  

Dans notre cas, le milieu entre les électrodes est de l’air sec à pression atmosphérique et à 

température ambiante et le système peut être aussi dans le vide (air à très faible pression de 

l’ordre de 10-5 hPa). L’air est un milieu isolant naturel et de ce fait, beaucoup de publications 

présentent l’étude des phénomènes de rupture diélectrique de l’air dans les conditions normales 

de pression et de température. 

 Le document (Dakin, et al., 1971) est une synthèse des différentes données expérimentales 

obtenues pour différents gaz. La courbe de Paschen synthétisant les différents résultats pour 

l’air est présentée en Figure 3-13. Le champ électrique utilisé dans ces expériences étant très 

uniforme, le facteur de Schwaiger est donc de 1. 
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Figure 3-13 : Courbe de Paschen pour l'air à 20 °C. 

Ces résultats montrent qu’à pression atmosphérique, l’air est un bon isolant. En effet pour 

une tension entre les deux électrodes de l’ordre de 2 kV la distance minimale avant rupture est 

de 0,3 mm.  

Dans le cas d’une entrée de tube, c’est-à-dire la présence d’un angle droit, il faut tenir compte 

du facteur de Schwaiger qui est de 0,6 sur la tension de rupture soit 3,4 x 0,6 ≈ 2 kV. Ainsi en 

utilisant la courbe précédente, la distance minimale sera de 0,8 mm entre un angle droit et la 

surface de l’électrode pour 2 kV de tension. 

Dans l’air, il est donc possible d’utiliser une forte différence de potentiel avant d’obtenir des 

phénomènes disruptifs. Dans notre cas, nous utiliserons une distance minimale entre les deux 

électrodes de l’ordre de 2 mm, ce qui est bien au-dessus des limites précédentes. 

Cette limite n’étant cependant pas applicable aux faibles pressions, il ne sera donc pas 

possible d’utiliser le dispositif pour des pressions de l’ordre de 100 hPa où la tension de 

claquage sera inférieure à 2 kV pour une distance de 2 mm. 

Dans le cas d’un vide plus poussé, la densité d’atomes dans le milieu deviendra trop faible 

pour produire une cascade électronique et donc un phénomène disruptif. Cette hypothèse a été 

vérifiée expérimentalement pour différents gaz comme le montre la Figure 3-13 avec les 

données de (Ilić, et al., 2011). Il sera donc possible d’utiliser le dispositif avec un champ de 2 kV 

pour une pression inférieure à 1 Pa.  

La limite de tension à appliquer entre les deux électrodes est donc de 2 kV pour une distance 

minimale de 2 mm à pression atmosphérique ou encore inférieure à 1 Pa. Il ne sera pas possible 

d’utiliser ce système pour des conditions de pression comprises entre 0,1 hPa et 300 hPa.  
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3.3.3. Code de simulation utilisé 

Le code utilisé pour la simulation du champ électrique dans le dispositif de mesure est le 

logiciel Comsol Multiphysics 4.3b (COMSOL Inc., 2014a). Il s’agit d’un code utilisant une méthode 

déterministe qui résout les équations après avoir discrétisé les variables. Dans le cas de Comsol, 

le logiciel est basé sur la méthode des éléments finis (FEM10). Cette méthode est utilisée pour 

résoudre numériquement des équations aux dérivées partielles qui peuvent représenter 

analytiquement un comportement dynamique de certains phénomènes physiques.  

De manière simplifiée, cette méthode consiste à découper un volume en petites formes 

élémentaires pour former un « maillage ». Les paramètres de l’état de l’objet définis dans chaque 

maille du maillage sont reliés par des équations algébriques à ceux des mailles voisines.  

L’avantage de Comsol est qu’il s’agit d’un logiciel très complet pour l’ingénierie et la 

recherche. Il permet la construction de géométries complexes en 3D, de disposer d’un grand 

nombre de phénomènes physiques (fluide, mécanique, électrique, thermique, particules…), 

d’utiliser son propre système de maillage, de disposer de plusieurs type de solveur suivant la 

physique utilisée, il permet aussi d’intégrer ses propres équations… (COMSOL Inc., 2013). Enfin 

son point fort est qu’il permet de coupler plusieurs phénomènes physiques entre eux afin de 

résoudre des problèmes complexes. Il dispose aussi d’un grand nombre de possibilités pour 

l’exploitation et le traitement des résultats de calcul.  

L’utilisation du logiciel se résume en plusieurs étapes :  

 la création de la géométrie en 1D, 2D ou 3D. Elle peut être à la fois composée de formes 

géométriques simples ou de modèles CAO11 ; 

 la définition des matériaux composant chacun des volumes de la géométrie. Ces matériaux 

peuvent à la fois être créés par l’utilisateur ou en utilisant la bibliothèque du logiciel. À 

chacun de ces matériaux, seront associées toutes les constantes physiques nécessaires au 

problème (permittivité, densité, viscosité, conduction thermique,…) ; 

 la définition de la physique simulée qui permettra à la fois de définir les équations et les 

phénomènes à prendre en compte mais aussi les conditions aux limites du modèle. Cette 

physique sera directement liée aux matériaux utilisés dans la construction du modèle et 

fera appel aux constantes propres de ces matériaux ; 

 la définition du maillage : Comsol dispose de son propre système de maillage qui est 

attribué à chaque type de physique ; il est aussi possible de construire le maillage de son 

choix en entrant toutes les caractéristiques des mailles dans le logiciel ; 

 le choix du solveur, le logiciel proposant plusieurs solveurs propres à la société Comsol ou 

bien d’autres compagnies ou organismes de recherche. Les solveurs sont propres à chaque 

physique utilisée ; 

 le type de grandeur à analyser. Le logiciel résolvant les équations dans l’intégralité du 

modèle, il est ainsi possible de choisir sa zone d’intérêt, la grandeur à analyser et le type de 

graphique en 2D ou 3D. Le logiciel dispose d’un grand choix de fichiers de sortie ainsi que 

la possibilité de créer des animations ou films décrivant l’évolution du système simulé au 

cours du temps.  

                                                        
 
10 FEM : Finite Elements Method 
11 CAO : Conception Assistée par Ordinateur. 
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En utilisant chacune de ces étapes nous pouvons ainsi construire un jeu de données capables 

de simuler le champ électrique dans notre volume. Du fait du caractère multi-physique du 

logiciel, il sera possible de coupler ce jeu de données avec les calculs de vitesse de fluide et de 

transport de particules pour en déduire les limites du dispositif.  

Nous nous servirons de ce logiciel pour son aspect qualitatif : nous ne cherchons pas à 

simuler l’ensemble des phénomènes dans le dispositif pour en déduire un rendement de capture 

des descendants. Comme nous l’avons vu précédemment, ce processus est très complexe, il 

dépend de beaucoup de paramètres et la plupart sont mal définis. Ces rendements de capture 

seront par la suite déterminés expérimentalement (Chapitre 4 et Chapitre 5). 

3.3.4. Choix de la forme de l’électrode et limites 

Notre géométrie de base est de forme cylindrique. Nous relions la surface de détection et 

donc l’armature du détecteur à la masse électrique et la surface interne du volume à un potentiel 

V. Ces deux caractéristiques sont les deux limites de notre modèle.  

La géométrie la plus simple pour le dispositif semblerait être deux électrodes planes face à 

face. Cependant, du fait de la distance entre les deux surfaces d’environ 1 cm, une telle 

configuration produirait des lignes de champ orientées vers les côtés du volume (Sabot, 2014a). 

La géométrie choisie correspond à celle présentée en Figure 3-14. 

 

Figure 3-14 : Coupe de la géométrie de l’électrode dans le volume de mesure.  

En tenant compte des observations synthétisées en § 3.3.2, nous simulons les lignes de champ 

pour un potentiel maximal de 2 kV au niveau de l’électrode. La distance minimale entre les deux 

électrodes est de 2 mm. Deux trous permettent de représenter une entrée et une sortie d’air de 

diamètre 4 mm et d’ainsi observer leur effet sur le champ électrique. Ce modèle simple est 

suffisant pour représenter les lignes de champ dans le volume. Du fait de la symétrie du volume, 

une coupe du cylindre est suffisante pour définir les lignes de champs : deux simulations seront 

faites, une avec les trous et une sans.  

La géométrie 2D est maillée à l’aide de quadrilatères, ce choix étant le plus approprié à la 

géométrie et tout à fait compatible avec ce type de simulation.  
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Figure 3-15 : Représentation du maillage à base de quadrilatères de la géométrie en 
2D. 

La qualité du maillage est ici représentée en Figure 3-15, l’indice de qualité, exprimé de 0 à 1, 

dépend de plusieurs facteurs : 

 la forme géométrique de la maille utilisé (carrée, hexagonale, tétraédrique,…) ; 

 la distribution en taille des mailles ; 

 le « facteur de forme » qui dépend des angles formant chaque maille ; plus les angles des 

mailles sont différents, plus la qualité est mauvaise ; 

 le ratio des surfaces des éléments ; une distribution homogène des dimensions de chaque 

maille sera plus adaptée pour la simulation ; 

 la physique utilisée. 

Cet indice de qualité doit être supérieur à 0,6 selon les critères du logiciel ; ici il est de 0,9912.  

Le volume interne est composé d’air, le seul paramètre physique utilisé dans les simulations 
est la permittivité de l’air sec qui est de ε0 = 1. Les résultats des simulations sont présentés en 

Figure 3-16 : 

 

Figure 3-16 : Lignes de champ et potentiel en kV dans le volume avec les tubes d’entrée 
et de sortie. 
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Avec cette géométrie, les lignes de champ sont bien toutes orientées vers la surface du 

détecteur, la partie isolante est trop petite pour les perturber. Cette géométrie d’électrodes 

semble donc la plus adaptée.  

Une seconde simulation est lancée, cette fois-ci sans les tubes d’entrée et de sortie qui sont 

remplacés par l’électrode. Les résultats sont présentés en Figure 3-17. 

 

Figure 3-17 : Potentiel et lignes de champ dans le volume sans les tubes d’entrée et 
sortie. 

Les tubes d’entrée et de sortie n’ont pas d’influence significative sur l’orientation des lignes 

de champ. Il n’est donc pas nécessaire d’ajouter des grilles sur l’entrée et la sortie pour 

homogénéiser le champ électrique. En outre, l’ajout de grilles serait un problème car elles 

peuvent capturer les descendants en entrée et en sortie et ainsi produire des sources planes de 

descendants sur les côtés du volume et perturber le spectre de mesure. Le choix de ne pas 

utiliser des grilles reste donc le plus judicieux. Nous traçons aussi le champ électrique pour ces 

deux géométries (avec ou sans tubes) (cf. Figure 3-18). 

 

Figure 3-18 : Visualisation du champ électrique : à gauche avec les tubes et à droite 
avec une grille perpendiculaire aux tubes. 

Les grilles sur les tubes permettent d’homogénéiser légèrement le champ électrique. On note 

cependant deux zones en bas du volume où le champ électrique semble visuellement plus faible; 

il reste cependant très intense dans ces deux points et est supérieur à 200 kV.m-1. Les deux 
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points chauds proches du détecteur permettront un champ plus intense à ce niveau et ainsi 

éloigneront les particules proches des parois isolantes du volume. Au vu de ces résultats, le 

champ électrique étant très intense dans le volume, l’intérêt de placer des grilles en entrée et 

sortie du gaz ne semble pas essentiel. Le champ électrique maximum dans le volume sera de 

600 kV.m-1.   

3.4. Calcul de la vitesse du fluide dans le volume 

3.4.1. Géométrie utilisée 

Dans cette partie l’objectif est de calculer la vitesse du fluide dans le volume de mesure en 

fonction du débit de circulation choisi. Cette vitesse devra être assez faible par rapport à la 

vitesse de dérive des ions afin que les descendants du radon soient capturés à la surface du 

détecteur.  

Différentes configurations ont été étudiées. Deux paramètres vont influencer le transport du 

fluide dans nos volumes : 

 le débit d’air : ce paramètre peut être adapté à convenance suivant le débit de la pompe 

utilisée pour faire circuler le gaz dans le système ; 

 les positions d’entrée et de sortie du gaz dans le volume : nous pouvons favoriser certaines 

positions pour homogénéiser la distribution en radon dans le volume. Dans le cas présent, 

la géométrie retenue est un petit volume ; cette caractéristique permet à notre détecteur 

de détecter l’intégralité du radon dans le volume. Du fait de sa petite taille, il n’est pas 

possible d’utiliser une entrée en face du détecteur. Une telle configuration perturberait le 

rendement de détection et le volume serait mal défini. Dans le modèle final, nous avons 

décidé d’utiliser une entrée et deux sorties perpendiculaires à cette entrée pour 

homogénéiser la distribution du gaz dans le volume. En effet, une sortie directement en 

face de l’entrée entraînerait un flux direct hors du volume et deux zones mortes sur le 

côté ; à l’opposé, une entrée avec une sortie perpendiculaire éviterait le flux direct vers la 

sortie mais produirait une zone morte du côté opposé à la sortie.  

Le modèle utilisé sous Comsol est, cette fois-ci, un modèle 3D représentant l’ensemble du 

volume de détection (cf. Figure 3-19).  

 

Figure 3-19 : Représentation de la géométrie en 3D. 
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Du fait de la position de l’entrée et des sorties du dispositif, la géométrie présente une 

symétrie représentée par un plan coupant en deux le volume en passant par le centre du point 

d’entrée. Le logiciel COMSOL permet de simuler une moitié de la géométrie en donnant la 

surface de symétrie comme présenté en Figure 3-20. 

 

Figure 3-20 : Représentation de la géométrie en 3D avec le plan de symétrie. 

Ce plan de symétrie nous permet de simplifier la simulation car elle comprendra moins de 

mailles et sera moins coûteuse en ressources informatiques. 

3.4.2. Régime d’un fluide 

Le régime d’un fluide est caractérisé par le nombre de Reynolds s’exprimant par la relation 

suivante :  

𝑅𝑒 = 
𝐹𝑜𝑟𝑐𝑒 𝑑′𝑖𝑛𝑒𝑟𝑡𝑖𝑒

𝐹𝑜𝑟𝑐𝑒 𝑑𝑒 𝑣𝑖𝑠𝑐𝑜𝑠𝑖𝑡é
. (3.6) 

Dans le cas d’un cylindre, l’équation (3.6) s’exprime par la relation : 

𝑅𝑒 =  
2 𝑣𝑓 𝑟𝑡

𝜈
, (3.7) 

où 𝑟𝑡 représente le rayon du cylindre, 𝑣𝑓 la vitesse du fluide et 𝜈 la viscosité cinématique du gaz 

porteur. La relation (3.7) peut s’écrire aussi : 

𝑅𝑒 = 
𝜌 2 𝑣𝑓 𝑟

𝜇
, (3.8) 

avec 𝜌 la masse volumique du fluide et µ sa viscosité dynamique. 

Le diamètre interne des tubes utilisés dans le système est de 4 mm. Les conditions de 

pression et de température sont prises à 296,15 K et 1 013 hPa. La Figure 3-21 présente 

l’évolution du nombre de Reynolds en fonction du débit et de la vitesse correspondante. 
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Figure 3-21 : Représentation du nombre de Reynolds en fonction du débit et de la 
vitesse du fluide dans un tube de 4 mm de diamètre interne. 

Nous avons choisi un débit de 1 L.min-1 dans le tube, qui semble un débit assez élevé pour 

avoir un taux de renouvellement d’air très rapide dans le volume. Ce débit semble produire une 

vitesse dans le tube d’environ 1,326 m.s-1, qui, au vu des calculs préliminaires effectués au 

Chapitre 2, n’est pas trop élevée pour assurer la capture des descendants à la surface du 

détecteur. À ce débit, le régime du fluide étant donc laminaire dans le tube, nous décidons en 

première approximation de calculer la vitesse du fluide dans notre volume en utilisant un 

régime laminaire sachant que la vitesse du fluide à l’intérieur du volume sera plus faible. La 

force d’inertie devrait donc être plus faible alors que la viscosité restera la même.  

Cette approximation sera suffisante pour nos calculs car nous recherchons l’aspect qualitatif 

des résultats. Nous vérifierons cette approximation en utilisant une fonction du logiciel Comsol 

permettant le calcul du nombre de Reynolds dans le volume. 

3.4.3. Modèle pour le transport de l’air dans le volume 

Contrairement au précédent modèle, le maillage en mécanique des fluides est beaucoup plus 

fin et de caractéristiques différentes. Il s’agit principalement d’un ensemble de tétraèdres 

définissant le maillage interne du volume. La particularité du maillage en mécanique des fluides 

repose sur un modèle en couche limite au niveau des parois du volume. Ces couches limites, 

visibles en bleu sur la Figure 3-22, sont composées de prismes. 
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Figure 3-22 : Maillage de la géométrie pour les simulations de mécanique des fluides.  

Ce maillage en couches limites, plus fin au niveau des parois, est nécessaire pour la 

mécanique des fluides. En effet, les bords du volume correspondent à l’interface entre le corps et 

le fluide environnant. S’agissant de zones à fort gradient, un maillage local plus fin est nécessaire 

pour les simulations.  

L’équation résolue par le logiciel est basée sur celle de Navier Stokes exprimant la 

conservation des moments :  

𝜌𝑔 (
𝛿𝑣𝑓

𝛿𝑡
+ 𝑣𝑓 . 𝛻𝑣𝑓 ) =  −𝛻𝑃 +  𝛻. (𝜇 (𝛻𝑣𝑓 + (𝛻𝑣𝑓)

𝑇
) − 

2

3
𝜇(𝛻. 𝑣𝑓)𝐼) + 𝐹, (3.9) 

avec vf la vitesse du fluide, P la pression du fluide, T la température du fluide, 𝜌𝑔 la masse 

volumique du fluide, μ sa viscosité dynamique et F les forces externes appliquées sur le fluide 

comme, par exemple, la gravité.  

Chaque membre de l’équation représente respectivement les forces inertielles, les forces de 

pression, les forces de traînées de viscosité et la force externe appliquée au fluide. Ces équations 

sont toujours résolues avec l’équation de la continuité représentant la conservation de la masse :  

𝛿𝜌𝑔

𝛿𝑡
+  𝛻. (𝜌𝑔𝑣𝑓) = 0, (3.10) 

Notre modèle est ainsi caractérisé par une vitesse moyenne normale à l’entrée du volume, 

soit 1,32 m.s-1 correspondant à un débit de circulation de 1 L.min-1. La pression choisie est de 

1 013  hPa et la température de 293,15 K. Le milieu est considéré comme de l’air sec dont la 

viscosité dynamique et la masse volumique sont directement calculées par Comsol en tenant 

compte de la température et de la pression. 

Les résultats de vitesse du fluide dans le volume sont présentés en Figure 3-23. 
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Figure 3-23 : Vitesse du fluide dans le volume pour une symétrie suivant le plan XY. 

La vitesse dans le volume varie de 0,01 m.s-1 à 1,4 m.s-1. Le fluide formera deux vortex 

symétriques de chaque côté de l’entrée. Le mélange sera assuré par le débit de soufflage en 

entrée du volume. 

Le logiciel Comsol permet de calculer le nombre de Reynolds dans le volume en tenant 

compte de la vitesse calculée pour chaque maille du volume (cf. Figure 3-24). 

 

Figure 3-24 : Calcul du « cell Reynolds Number » de Comsol. 

Le calcul du « Cell Reynolds Number » sous Comsol est réalisé à l’aide de l’équation suivante :  

𝑅𝑒 = 
𝜌𝑔 𝑈 𝐿

𝜇
, (3.11) 

où 𝜌𝑔 est la masse volumique du fluide, 𝑣 est la vitesse caractéristique, L est une échelle de 

longueur caractéristique qui dépend du maillage (il est donc nécessaire de choisir un maillage 

assez fin), 𝜇 est la viscosité dynamique du fluide. La documentation du logiciel indique que pour 

une valeur du nombre de Reynolds inférieure à 100, le modèle laminaire stationnaire est 

suffisant pour décrire la physique du problème (COMSOL Inc., 2014b).  
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3.5. Transport du radon et du thoron dans le volume de mesure 

Comme nous l’avons présenté précédemment, Comsol est un logiciel multi-physique, qui  

permet de simuler d’autres phénomènes et notamment de coupler plusieurs calculs. Nous allons 

ainsi utiliser les calculs de vitesse du fluide réalisés dans le volume pour simuler le mélange du 
220Rn dans le volume de mesure. 

Pour ce faire, nous admettons que le thoron est une espèce chimique diluée dans l’air. Nous 

implémentons ainsi l’équation de l’équilibre des masses dans le jeu de données qui s’exprime 

par la relation :  

𝛿𝐶𝑅𝑛
𝛿𝑡

+ 𝑣𝑓𝛻𝐶𝑅𝑛 =  𝛻. (𝐷𝑅𝑛𝛻𝐶𝑅𝑛) + 𝜏𝑅 ,  (3.12) 

où 𝐶𝑅𝑛 représente la concentration en thoron exprimée en mol.m-3, 𝐷𝑅𝑛 est le coefficient de 

diffusion du radon dans l’air soit 1,1·10-5 m2.s-1 à 1 013 hPa et 293,15 K, 𝑣𝑓 est le vecteur vitesse 

calculé à l’aide des précédentes simulations, 𝜏𝑅 est un taux de réaction du gaz dans le milieu qui 

s’exprime en mol.m-3.s-1. Comme le thoron est un gaz inerte chimiquement, la seule « réaction » 

possible est sa disparition due à sa décroissance, nous exprimons ainsi le taux de réaction par la 

relation :  

𝜏𝑅 = − 𝜆 𝑅𝑛220 𝐶𝑅𝑛, (3.13) 

où 𝜆 𝑅𝑛220  représente la constante radioactive du 220Rn qui est de 12,42 (7) ·10-3 s-1.  

Nous injectons une concentration (activité volumique) constante en 220Rn en entrée du 

volume. Le logiciel permet de résoudre les équations (3.12) et (3.13). Les résultats ainsi calculés 

sont présentés en Figure 3-25. L’activité volumique dans le volume est normalisée à l’activité 

volumique injectée. 

 

Figure 3-25 : Transport du thoron dans le volume de mesure en tenant compte de la 
vitesse du fluide, du coefficient de diffusion du thoron et de sa période. 

Après seulement 5 secondes, la concentration en 220Rn semble homogène dans le volume. Le 

temps de renouvellement étant très rapide, la période du 220Rn n’a pas d’effet sur sa distribution 

dans le volume. En effet les résultats restent identiques en supprimant le terme 𝜏𝑅 . Comme la 

distribution du gaz ne dépend pas de sa période dans le cas de ce volume, les gaz 222Rn ou 220Rn 

auront le même type de distribution. 
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On remarque qu’il existe une zone ponctuelle où la concentration ne semble pas homogène à 

l’entrée cependant cela reste négligeable comparé à l’ensemble du volume.  

3.6. Calcul de la vitesse de dérive des ions  

Nous souhaitons utiliser les calculs de vitesse de l’air dans le volume afin de simuler le 

transport des particules pour estimer qualitativement l’efficacité du champ électrique pour la 

capture des descendants des gaz 220Rn et 222Rn. 

Nous avons vu dans le § 2.2.4 que le mouvement d’advection est le transport prédominant 

pour les particules de taille nanométrique et une vitesse du fluide supérieure à 0,1 m.s-1.  

Dans les simulations sous Comsol Multiphysics, l’équation utilisée pour calculer la trajectoire 

des particules est définie par une formulation Newtonienne :  

𝑑

𝑑𝑡
(𝑚𝑝 𝑣𝑝) =  𝑚𝑝 𝐹𝑡  (𝑣𝑓 − 𝑣𝑝), (3.14) 

où : 

𝐹𝑡 =  
18 𝜂

𝜌𝑝𝑑𝑝
2, (3.15) 

avec 𝑚𝑝 la masse de la particule en kg, 𝑣𝑝 la vitesse de la particule en m.s-1, 𝐹𝑡 la force de traînée 

par unité de masse, 𝑣𝑓 la vitesse du fluide en m.s-1, 𝜌𝑝 la masse volumique de la particule en 

kg.m-3 et 𝑑𝑝 le diamètre de la particule en m.  

Cette équation est résolue pour des particules de diamètre 1 nm et une masse volumique de 

9 200 kg.m-3. La vitesse du fluide correspond à celle calculée précédemment (cf. § 3.4). Deux 

cents particules sont injectées en entrée du dispositif pour suivre leur parcours dans le volume 

comme présenté en Figure 3-26. 

 

Figure 3-26 : Transport de particules de 1 nm de diamètre dans le volume de mesure 
sans champ électrique pour une durée de 100 ms. 

Les particules suivent le mouvement du fluide et acquièrent une vitesse. Dans le cas présent 

nous supposons une interaction nulle des particules sur les parois.  
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À cette géométrie est ajouté le champ électrique comme schématisé en Figure 3-27. Le 

potentiel appliqué à l’électrode est de 2 kV et la surface du détecteur est reliée à la masse.  

 

Figure 3-27 : Schémas des deux électrodes à gauche, résultats de simulation du 
potentiel électrique dans le volume à droite. 

Une fois le champ simulé, nous appliquons une charge positive aux particules nanométriques. 

Le transport des particules est ainsi modifié en ajoutant une force de dérive liée au champ 

électrique et à la charge de la particule. Cette force se traduit par l’équation :  

𝐹𝑒 = 𝑒 𝑝 𝐸, (3.16) 

où 𝐹𝑒est la force de dérive des ions soumis à un champ électrique, e est la charge élémentaire, p 

le nombre de charges et E l’expression du champ électrique.  

Cette équation est couplée au calcul du transport des ions lié à la vitesse du fluide. Un 

exemple de résultat est présenté en Figure 3-28, toujours pour un débit de circulation de 

1 L.min-1 et un nombre de charge unitaire. Cette simulation n’est pas parfaitement réaliste : elle 

tient compte uniquement des descendants créés en entrée du volume. Les particules possèdent 

ainsi la plus grande vitesse induite par la circulation du fluide ce qui suffit à estimer les temps 

caractéristique de dépôts à la surface du détecteur.  

 

Figure 3-28 : Trajectoire des particules de 1 nm de diamètre soumises à la force de 
dérive des ions et à la force de traînée due à un débit constant en air de 1 L.min-1.  
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Nous observons que les particules sont immédiatement capturées à la surface du détecteur, la 

dérive des ions prédomine sur le transport des particules par convection. Le plus long temps de 

séjour avant capture de toutes les particules est de 50 ms ; il s’agit du cas où la particule possède 

la vitesse de convection maximale dans le volume. Cet exemple est appliqué à une particule 

possédant une seule charge. Nous avons vu que les descendants du radon et du thoron peuvent 

posséder plusieurs charges. Cette simulation est donc réalisée pour différentes particules 

chargées avec un nombre de charges variant de 1 à 15 et un diamètre de 1 nm à 2 nm. Les 

résultats sont présentés en Figure 3-29. Le temps de séjour maximal correspond au temps 

nécessaire pour capturer l’ensemble des 200 particules simulées. 

 

Figure 3-29 : Temps nécessaire pour capturer les 200 particules simulées en entrée du 
volume en fonction de leur  charge et de leur diamètre. 

Ce temps de séjour maximal va correspondre aux particules créées juste à l’entrée du volume, 

c’est-à-dire celles qui possèdent la plus grande vitesse initiale induite par la convection (de 

l’ordre de 1,3 m.s-1). En réalité dans le reste du volume, cette vitesse de convection est bien plus 

faible et la dérive des ions sera encore plus importante. Le cas présenté ici correspond au cas le 

plus pénalisant qui représente une faible portion des particules créées dans le volume. Dans le 

reste du volume, le temps de séjour avant capture sera beaucoup plus faible, sachant que la 

vitesse du fluide sera quasiment 10 fois moins importante. 

Ces résultats montrent que les descendants du thoron et du radon chargés seront capturés 

très rapidement par le champ électrique. Il s’agit du cas le plus pénalisant et le temps de séjour 

avant la capture est inférieur à la période du 216Po. 

3.7. Conclusion 

Dans ce chapitre nous avons développé un modèle Monte-Carlo en utilisant le code de calcul 

MCNPX afin de calculer le rendement de détection des deux gaz, le 222Rn et le 220Rn, et de leurs 

descendants capturés à la surface du détecteur.  
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Nous avons montré que le choix d’une petite géométrie est parfaitement adapté à la détection 

des deux gaz. Elle permet d’obtenir un rendement identique pour les deux gaz qui est évalué 

avec MCNPX à 0,318 6 (3) dans l’air pour une pression comprise entre 900 hPa et 1 100 hPa, un 

taux d’humidité relatif compris entre 0 % et 100 %, une température comprise entre 285 K et 

310 K et une incertitude-type relative sur les dimensions du dispositif de l’ordre de 0,1 %.  

Nous avons montré que, cette petite géométrie permet de minimiser les effets sur le 

rendement de détection du gaz liés à la pression, la température, l’humidité. Le rendement de 

détection lié aux descendants déposés sur la surface de détection est quant à lui peu dépendant 

de ces paramètres. En effet, nous en avons déduit un rendement de détection du dépôt des 

descendants sur le détecteur de 0,495 (2). L’incertitude associée à ce rendement est 

principalement due à l’épaisseur de la fenêtre que nous avons fait varier entre 20 nm et 50 nm. 

Nous avons aussi montré que le rendement de détection de ce dépôt est dépendant de l’énergie 

de la particule alpha émise. Cet effet reste bien inférieur à l’incertitude due à l’épaisseur de la 

fenêtre. 

Ces simulations nous ont aussi permis de représenter les spectres théoriques obtenus pour le 
222Rn et ses descendants ainsi que celui du 220Rn et de ses descendants. Nous avons montré que 

dans le cas d’un dépôt des descendants à la surface du détecteur, il est possible d’identifier 

chaque élément et notamment les pics des deux gaz.  

L’identification du mélange des deux gaz ne pourra cependant se faire qu’à l’aide du pic de 
212Po pour le 220Rn et du pic de 214Po pour le 222Rn. Les autres éléments ne sont pas suffisamment 

différenciables.  

Cette étude a été complétée par des simulations à l’aide d’un code déterministe : Comsol 

Multiphysics. Ce logiciel nous a permis de définir la forme et les caractéristiques de l’électrode à 

utiliser pour permettre la création d’un champ électrique entre la surface du détecteur et le 

reste des surfaces du volume. Après avoir analysé les conditions de production de décharges 

électriques entre deux électrodes, nous avons décidé de nous limiter à une distance minimale 

entre les deux électrodes de 2 mm afin d’éviter la destruction du détecteur silicium.  

Ces simulations de champs électriques ont été couplées à des calculs de vitesse du fluide et de 

transport de particules qui ont permis de prouver l’efficacité du champ électrique. En effet, il est 

possible de capturer les descendants soumis à une vitesse du fluide de l’ordre de 1,3 m.s-1 en 

seulement quelques millisecondes. Ces résultats sont même inférieurs à la période du 216Po, 

premier descendant du thoron. Il sera donc possible de le capturer avant sa décroissance. Cette 

capture très rapide des descendants nous permettra aussi d’éviter tous les phénomènes de 

neutralisation des ions (cf. Chapitre 2), et l’effet de l’humidité ne devra pas se ressentir sur la 

capture des descendants. Dans le cas contraire, ils auront déjà acquis une vitesse de dérive assez 

importante pour atteindre le détecteur avant d’être neutralisés. Nous faisons donc l’hypothèse 

que la probabilité de capture des descendants chargés est de 1 dans le dispositif. 

Enfin, en utilisant les calculs de vitesse de l’air dans le dispositif couplé au transport de 220Rn 

dû à la convection et à sa diffusion et en tenant compte de sa décroissance, nous avons montré 

que la distribution en gaz dans le volume de mesure est homogène. Ceci est principalement dû 

aux petites dimensions du dispositif et au débit de circulation important. Le temps de séjour du 

gaz dans le volume étant très inférieur à la période du 220Rn, sa décroissance n’a pas d’effet sur 

sa distribution dans le volume.  

Ces simulations ont permis de concevoir un dispositif de mesure capable de mesurer les deux 

gaz et leurs descendants capturés à la surface du détecteur. Ses caractéristiques techniques sont 

présentées en Annexe C. 
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 Validation Chapitre 4.
expérimentale de la 
méthode de mesure avec 
une atmosphère de 
référence en radon 

 

Le dispositif de mesure ainsi conçu est capable de mesurer le 222Rn afin de valider les calculs 

de rendement obtenus avec MCNPX. Pour réaliser la validation, nous utilisons l’étalon de 222Rn 

de référence présenté dans le Chapitre 1 que nous mélangeons avec de l’air dans un volume 

fermé afin de créer une atmosphère de référence. Dans le cas présent, nous n’utilisons pas 

BACCARA (IRSN) qui présente certaines limites pour la validation rapide par transfert d’étalon : 

- sa disponibilité : il peut être utilisé pour l’étalonnage d’appareils commerciaux ce qui peut 

empêcher son utilisation pendant un mois ; 

- l’incertitude sur le volume : en utilisant un plus petit volume de dilution, nous pourrons 

directement le raccorder à un volume de référence étalonné par le LNE12 ; 

- l’activité volumique : BACCARA est principalement utilisé dans des conditions normales 

d’activité entre quelques centaines de Bq et 40 kBq. Son volume de 1 m3 nécessite des 

sources de 1 MBq pour réaliser des mesures rapides dans le dispositif ; 

- le transport de sources : plusieurs étalons sont nécessaires pour valider les mesures et le 

transport de plusieurs sources de 1 MBq de 222Rn reste un processus administrativement 

lourd à gérer ; 

- la température de la pièce n’est pas régulée, ce qui ne permet pas de réaliser des études 

d’influence des variations de pression, de température et d’humidité dans un volume 

fermé. L’installation d’un système de régulation de la température de la pièce reste un 

travail long dépassant le cadre de cette thèse ; 

- il n’est pas possible de créer des atmosphères de référence pour différents taux 

d’humidité dans BACCARA.  

Afin de gagner du temps, un nouveau dispositif a ainsi été conçu au LNE-LNHB. Ce petit 

volume de dilution, d’environ 45 L, nous permet de créer des atmosphères de référence avec des 

activités volumiques importantes (de l’ordre de 1 MBq.m-3) et ainsi de réaliser des mesures plus 

courtes dans notre dispositif. Il permet aussi le contrôle de tous les paramètres expérimentaux 

lors de la mesure afin d’évaluer les paramètres d’influence et le rendement de détection comme 

nous le présentons dans ce chapitre.  

                                                        
 
12 LNE : Laboratoire National de Métrologie et d’Essais 
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4.1. Dispositif expérimental, mise en place d’une atmosphère de 
référence de haute activité volumique 

 

Figure 4-1 : Schéma de l’ensemble du montage expérimental pour la création 
d’atmosphère de référence en 222Rn.  
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La création d’une atmosphère de référence en 222Rn est assurée par le mélange d’un étalon 

primaire de 222Rn transféré dans un contenant métallique à de l’air dans un volume fermé. Le 

schéma présenté en Figure 4-1 décrit l’ensemble du circuit. Le dispositif est divisé en trois 

parties.  

La première correspond au circuit d’injection du gaz de dilution : l’air comprimé séché en 

entrée du système est déshuilé puis repasse dans un sécheur et un filtre de Très Haute Efficacité 

(THE). L’humidité relative de l’air en sortie du filtre est ainsi proche de 0 % RH. Par la suite, ce 

circuit est divisé en deux : une partie passe par un humidificateur et l’autre directement dans le 

volume de dilution. L’humidificateur est composé d’un tube en Naflon® dans lequel circule l’air 

sec et autour duquel circule de l’eau dé-ionisée. Cette matière plastique permet le transfert d’eau 

sous forme gazeuse dans l’air sec. L’air en sortie du circuit est ainsi humidifié à un taux 

d’humidité relative de plus de 90 % RH. En utilisant deux vannes de régulation de débit pour le 

circuit air sec et pour le circuit air humide, il est ainsi possible de produire une atmosphère d’air 

avec un taux d’humidité de notre choix compris entre 0 % RH et 92 % RH. Le circuit d’injection 

possède aussi une connexion vers une pompe à vide, une bouteille d’azote pur, une sonde de 

pression, une sonde de température et un volume de référence étalonné qui permettra 

l’étalonnage en volume de tout le système (cf. § 4.2).  

La deuxième partie correspond au volume cylindrique de dilution. Ce volume d’environ 45 L 

est testé étanche à 0,2 MPa et au vide secondaire (10-4 Pa). À l’intérieur de ce volume nous avons 

disposé deux ventilateurs permettant l’homogénéisation du mélange. Une sonde de température 

et d’humidité étalonnée est placée au centre du dispositif afin d’assurer un suivi en continu lors 

des expériences. Une connexion sur la sonde de pression étalonnée permet aussi le suivi 

constant de la pression dans le volume. 

La troisième partie correspond au dispositif de mesure et au contenant de l’étalon de 222Rn. 

Une pompe suivie d’un débitmètre massique étalonné permet de réaliser une circulation 

constante de l’atmosphère en 222Rn sur le dispositif de mesure. Différentes vannes permettent 

soit de mesurer la pression en amont du filtre, soit de réaliser un by-pass ou un rinçage avec de 

l’air propre sur le volume de mesure. Enfin l’étalon de radon est connecté en aval du dispositif, 

ce qui permet de réaliser son mélange dans le volume de dilution en utilisant le circuit de 

circulation précédemment cité.  

L’ensemble des données de pression, température, humidité relative, débit et acquisition du 

spectre sont sauvegardées à l’aide d’un programme développé sous LabVIEW (National 

Instruments, 2014). Les caractéristiques des sondes utilisées sont listées ci-dessous :  

Tableau 4-1 : Caractéristiques des sondes utilisées dans le dispositif de mesure.  

Sonde Gamme de mesure 
Incertitude absolue sur 

l’étalonnage (k = 2) 

Débitmètre massique (L.min-1) 0 à 2  0,01 

Pression (hPa) 0 à 2 000 0,07 

Humidité relative (% RH) 0 à 100 2 

Température (°C) -40 à 100 0,07 

 

L’incertitude donnée sur l’étalonnage de la sonde de température est très faible, car il est 

effectué dans un bain thermostaté. Dans l’air en fonction du point de mesure, l’incertitude-type 

liée à la mesure de température sera plus proche de 1 °C.  
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La Figure 4-2 présente une photographie du banc de dilution avec le dispositif de mesure de 
220Rn connecté.  

 

Figure 4-2 : Photographie du montage expérimental pour la création d'atmosphère de 
référence en 222Rn. 

Ce volume peut permettre aussi de connecter directement une source de 226Ra ou de 228Th  

pour produire une atmosphère en 222Rn ou 220Rn. Au vu du petit volume et des deux ventilateurs 

à l’intérieur ayant un débit de 12 m3.h-1 chacun, il sera possible d’assurer un bon mélange et 

ainsi de produire une atmosphère en 222Rn ou 220Rn homogène à l’intérieur du volume.  

4.2. Étalonnage en volume du banc de dilution 

L’étalonnage en volume de l’ensemble du circuit permet de définir l’activité volumique. Dans 

le cas présent nous avons réalisé une mesure par pression à l’aide d’azote pur et d’un volume de 

référence. La Figure 4-3 présente l’ensemble du circuit de manière simplifié.  

 

Figure 4-3 : Schéma simplifié du banc de dilution pour la mesure du volume de dilution.  
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Le volume Vref est un volume en verre avec une vanne. Le volume interne a été étalonné par le 

LNE par mesure de masse en le remplissant d’eau pure. Le volume interne, vanne fermée, a une 

valeur certifiée de 1 088,634 (10) cm3. L’objectif est de déterminer le volume Vd qui correspond 

à l’ensemble du circuit de dilution. Ce volume est déterminé par mesure de la pression et de la 

température :  

 Vref est vidé par pompage puis rempli d’azote pur à une pression Pref  et à une température 

Tref puis sa vanne est fermée ; 

 le reste du circuit est vidé puis isolé ; 

 la vanne du volume de référence est ouverte puis la pression PTot et la température TTot 

sont mesurées. 

Cette méthode est très sensible aux variations de température. Le volume de dilution est ainsi 

déterminé par la relation :  

𝑃𝑟𝑒𝑓𝑉𝑟𝑒𝑓

𝑇𝑟𝑒𝑓
= 
𝑃𝑇𝑜𝑡𝑉𝑇𝑜𝑡
𝑇𝑇𝑜𝑡

, (4.1) 

avec VTot = Vref  + Vd soit :  

𝑉𝑑 = 
𝑃𝑅𝑒𝑓𝑉𝑅𝑒𝑓

𝑇𝑅𝑒𝑓
 
𝑇𝑇𝑜𝑡
𝑃𝑇𝑜𝑡

− 𝑉𝑅𝑒𝑓. (4.2) 

En utilisant le guide pour l’expression de l’incertitude de mesure (GUM) (JCGM, 2008a), 

l’incertitude relative de VTot s’exprime par la relation :  

𝑢(𝑉𝑡𝑜𝑡)

𝑉𝑡𝑜𝑡
= √(

𝑢(𝑃𝑅𝑒𝑓)

𝑃𝑅𝑒𝑓
)

2

+ (
𝑢(𝑃𝑇𝑜𝑡)

𝑃𝑇𝑜𝑡
)

2

+ (
𝑢(𝑇𝑇𝑜𝑡)

𝑇𝑇𝑜𝑡
)

2

+(
𝑢(𝑉𝑅𝑒𝑓)

𝑉𝑅𝑒𝑓
)

2

+(
𝑢(𝑇𝑅𝑒𝑓)

𝑇𝑅𝑒𝑓
)

2

,  (4.3) 

où u(X) représente l’incertitude-type absolue de X. L’incertitude sur 𝑉𝑑 s’exprime par la relation :  

𝑢(𝑉𝑑) = √𝑢(𝑉𝑇𝑜𝑡)
2 + 𝑢(𝑉𝑅𝑒𝑓)

2
+ 2 𝑐𝑜𝑣(𝑉𝑇𝑜𝑡 , 𝑉𝑅𝑒𝑓)

=  √𝑢(𝑉𝑇𝑜𝑡)
2 + 𝑢(𝑉𝑅𝑒𝑓)

2
+ 2 𝑢(𝑉𝑇𝑜𝑡) 𝑢(𝑉𝑅𝑒𝑓) 𝑐𝑜𝑟𝑟(𝑉𝑇𝑜𝑡 , 𝑉𝑅𝑒𝑓),  

(4.4) 

où 𝑐𝑜𝑟𝑟(𝑉𝑇𝑜𝑡, 𝑉𝑅𝑒𝑓) est le coefficient de corrélation entre 𝑉𝑇𝑜𝑡 et 𝑉𝑅𝑒𝑓 , il est de -1. L’incertitude-

type absolue sur 𝑉𝑅𝑒𝑓 est de 0,010 cm3 alors que celle sur 𝑉𝑇𝑜𝑡  est de l’ordre 24 cm3, l’incertitude 

sur 𝑉𝑑  peut se simplifier et s’exprime alors par la relation : 

𝑢(𝑉𝑑) ≈ 𝑢(𝑉𝑇𝑜𝑡).  (4.5) 

L’incertitude peut aussi être évaluée par la propagation de distribution par méthode Monte-

Carlo qui est décrite dans le GUM supplément 1 (JCGM, 2008b). Cette méthode consiste à 

engendrer un ensemble de variables aléatoires suivant des densités de probabilités données 

(gaussienne, gamma, rectangulaire,…) pour chacune des grandeurs d’entrée. Ces densités de 

probabilité sont par la suite propagées dans l’équation définissant la valeur expérimentale pour 

en déduire la distribution finale avec son incertitude associée. Pour appliquer cette méthode, il 

est ainsi nécessaire de connaître la distribution de chacune des variables de l’équation. Cette 
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méthode représente un résultat plus robuste face à la méthode classique car elle tient compte 

non seulement des incertitudes, mais aussi du type de distribution associée.  

L’homologue américain du LNE, le NIST13 a développé un logiciel en langage R (R Core Team, 

2014), le NIST Uncertainty Machine (Lafarge & Possolo, 2015). Ce logiciel permet de calculer 

l’incertitude sur une grandeur en utilisant la propagation d’incertitude par méthode Monte 

Carlo. Dans notre exemple, il suffit d’entrer dans le logiciel l’équation (4.2) et le type de 

distribution pour chacune des valeurs Vref, Tref, Pref, P2 et T2. Dans notre cas, chacune des valeurs 

est représentée par une distribution gaussienne dont la moyenne correspond à la valeur de 

mesure et l’écart type à l’incertitude absolue sur l’étalonnage.  

NOTE : Cette méthode Monte-Carlo (MC) sera utilisée dans la suite du document pour comparaison avec la 

méthode classique.  

Les résultats de mesure du volume de dilution avec les incertitudes obtenues associées par 

les deux méthodes sont présentés en Tableau 4-2. 

Tableau 4-2 : Résultats de mesure du volume de dilution (Vd). 

Numéro de 
mesure 

Volume de 
dilution (cm3) 

Incertitude-
type (cm3) 

Incertitude-type 
relative (%) 

Incertitude-
type MC (cm3) 

1 43 451  24 0,06 26 

2 43 473 23 0,06 25 

3 43 461 23 0,06 24 

Moyenne 43 462 24 0,06  

 

Les mesures sont compatibles compte tenu de leur incertitude. Les résultats d’incertitude 

obtenus par méthode Monte-Carlo sont eux aussi compatibles avec l’incertitude calculée par 

méthode classique. Le volume de dilution est ainsi de 43 462 (24) cm3, cette valeur sera utilisée 

par la suite dans tout le document pour déterminer l’activité volumique en 222Rn dans le volume 

de dilution. 

4.3. Série de mesures sur une même activité volumique 

4.3.1. Atmosphère de référence et incertitude 

L’objectif de cette mesure est d’observer la linéarité de la réponse du système pendant 

plusieurs jours sur une même atmosphère de radon. Dans le cas présent, l’atmosphère en 222Rn 

est produite par le mélange d’un étalon primaire de 222Rn à de l’air sec dans le volume de 

référence. L’activité volumique à la date de référence est déduite de l’activité 𝐴 𝑅𝑛222  à la même 

date en utilisant l’équation (4.6) :  

𝐴𝑣 𝑅𝑛 222 = 
𝐴 𝑅𝑛222

𝑉𝑑
. (4.6) 

                                                        
 
13 NIST : National Institute of Standards and Technology. 
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L’incertitude-type relative sur l’activité volumique à la date de référence de l’étalon primaire 

est exprimée par la relation :  

𝑢 (𝐴𝑣 𝑅𝑛 222 )

𝐴𝑣 𝑅𝑛 222
= √(

𝑢 (𝐴 𝑅𝑛 222 )

𝐴 𝑅𝑛 222
)

2

+ (
𝑢(𝑉𝑑)

𝑉𝑑
)

2

. (4.7) 

Pour cette expérience, l’activité de l’étalon primaire est de 144,0 (4) kBq au 20 février 2015 à 

8 h TU, soit une activité volumique de 3,31 (1) MBq.m-3 dans le volume de dilution à la même 

date. L’activité volumique est ainsi estimée avec une incertitude-type relative de 0,3 % (résultats 

identiques par les méthodes classique et Monte-Carlo). L’atmosphère étant produite dans un 

volume fermé, l’activité en 222Rn va décroître au cours du temps. Comme nous l’avons montré 

précédemment (cf. §1.1.1), sa période étant de 3,823 2 (8) jours, il est ainsi possible de réaliser 

des mesures pendant plusieurs jours sur cette même atmosphère. 

4.3.2. Suivi des paramètres expérimentaux au cours de la mesure de 222Rn 

L’atmosphère est mise en circulation sur le dispositif de mesure du 220Rn en boucle fermée 

pendant environ trois jours de mesure. Les paramètres expérimentaux sont suivis en continu 

(toutes les 120 s) au cours de la mesure. Une synthèse des résultats est présentée dans le 

Tableau 4-3.  

Tableau 4-3 : Évolution des paramètres expérimentaux pendant les trois jours de 
mesure. 

Paramètre mesuré 
Moyenne des 

mesures 
Écart-type des 

résultats 
Incertitude sur l’étalonnage 

de l’appareil  

Débit (L.min-1) 1,007  0,020 0,005 

Pression (hPa) 1 013,64 0,86 0,04 

Humidité relative (% RH) 0,9 0,3 1,0 

Température (°C) 20,99 0,3 0,04 

 

Les paramètres sont stables au cours du temps. L’ensemble du dispositif étant bien étanche, 

la variation de pression au cours de la mesure n’est pas due à une fuite. En effet, étant en cycle 

fermé, la température et la pression sont deux variables dépendantes comme le montrent les 

résultats présentés en Figure 4-4. 

Tout au long de la mesure, l’intégralité du radon est bien conservé dans le volume. Bien que le 

laboratoire soit climatisé, la variation de température correspond au cycle jour-nuit ; cette 

variation reste cependant très faible. 
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Figure 4-4 : Évolution de la pression et de la température dans le volume de mesure 
pendant les trois jours de mesure. 

4.3.3. Méthode d’analyse des résultats 

Après la mise en circulation de l’atmosphère en radon dans le dispositif de mesure, plusieurs 

acquisitions de 2 000 secondes sont lancées. Le type de spectre obtenu pour chaque mesure est 

présenté en Figure 4-5. 

 

Figure 4-5 : Spectre obtenu par la mesure de l’atmosphère en 222Rn avec le dispositif de 
mesure. L’échelle des ordonnées est en racine carrée.  
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Chaque radionucléide de la chaîne du radon est facilement identifiable avec ce type de 

spectre. Pour comparer les résultats entre chaque mesure, une région d’intérêt (ROI) est choisie 

pour chaque pic correspondant à un radionucléide de la chaîne (cf. Figure 4-5). Les deux ROI du 
218Po et du 214Po ont des largeurs identiques. Les mêmes ROIs sont utilisées pour exploiter 

chacune des mesures réalisées dans les différentes conditions. Cette méthode permet de 

comparer directement le comptage de chaque ROI pour chaque spectre obtenu. Cette analyse ne 

tient pas compte de la traîne des pics mais elle permet de comparer tous les résultats entre eux 

d’une manière simple dont la seule composante d’incertitude est liée au comptage.  

Cette méthode d’analyse reste applicable s’il n’y a pas de décalage des pics au cours du temps. 

Pour évaluer ce décalage, nous sélectionnons deux spectres qui semblent les plus décalés parmi 

l’ensemble des mesures. Ainsi, un spectre réalisé après 1 h d’exposition est comparé avec le 

dernier spectre réalisé lors de l’expérience, soit après 63 h d’exposition à l’atmosphère de 

référence. Les deux spectres superposés sont présentés en Figure 4-6. 

 

Figure 4-6 : Comparaison d’un spectre réalisé après 1 h d’exposition à un spectre 
réalisé après 63 h d'exposition. 

Le logiciel d’acquisition permet de déterminer le centroïde des pics. Dans le cas du pic du 
218Po, le centroïde est déplacé de 2,3 keV entre les deux mesures. De même pour le pic du 214Po, 

le centroïde est déplacé de 3,5 keV. Compte tenu de la résolution des pics de 70 keV et de 

l’évaluation du centroïde du pic qui présente une incertitude de plusieurs keV, le décalage est 

donc négligeable entre les spectres. Il est ainsi possible d’utiliser directement ces ROI pour 

comparer chacun des résultats.  

Cette comparaison de spectre permet d’observer un autre phénomène : les pics gagnent en 

résolution au cours du temps, l’amélioration de la résolution étant de 4 % entre les deux 

spectres. Cette amélioration n’a cependant pas d’impact sur le comptage de chaque pic, ceux-ci 

étant déjà bien séparés. Cette amélioration est principalement due à la stabilisation en 

température de l’électronique et des différents modules d’alimentation que nous avons conçue 

pour que notre dispositif de mesure soit transportable. 
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Nous avons observé une variation de la résolution sur d’autres spectres tout au long de la 

mesure, certainement due à des variations de température ou des perturbations 

électromagnétiques environnantes. Cette variation de résolution ne remet pas en cause la 

méthode d’analyse rapide car les ROI sont assez larges pour ne pas être perturbées. Cette ROI a 

aussi été choisie en utilisant le spectre ayant la plus mauvaise résolution.   

4.3.4. Résultats sur les trois jours de mesure 

La mise en circulation de l’atmosphère en 222Rn démarre en même temps que la première 

mesure. La Figure 4-7 représente le comptage dans chaque ROI ; l’incertitude présentée sur le 

graphique correspond à deux fois l’incertitude-type sur le comptage dans la ROI. Soit N, le 

nombre d’évènements dans la ROI, l’incertitude-type absolue sur le nombre d’évènements est 

calculée au moyen d’une méthode de type B (JCGM, 2008a) en utilisant la loi de Poisson. 

L’incertitude-type sur le nombre d’évènements se traduit par l’équation (4.8) : 

𝑢(𝑁) =  √𝑁. (4.8) 

 

Figure 4-7 : Évolution du comptage pour chaque ROI au cours du temps. 

L’équilibre entre le 218Po et le 222Rn est obtenu après 30 min, et l’équilibre entre le 222Rn et le 
214Po est obtenu après 4 h comme calculé en Figure 1-3. Une fois l’équilibre atteint, les trois 

isotopes décroissent en suivant la même période qui correspond à celle du 222Rn. Pour comparer 

tous les résultats obtenus dans les trois régions d’intérêt, le comptage pour chaque mesure est 

corrigé en tenant compte de la période du radon. Les résultats de comptage sont corrigés pour 

ramener leur valeur à une date de référence avec la formule (4.9) : 
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𝑁(𝑑𝑟𝑒𝑓) = 𝑁(𝑑𝑚) 𝑒

𝑙𝑛 2
𝑇

𝑅𝑛222
×(𝑑𝑚− 𝑑𝑟𝑒𝑓)

= 𝑁(𝑑𝑚) 𝐹𝑟𝑒𝑓 , 
(4.9) 

avec 𝑁(𝑑𝑟𝑒𝑓) le comptage à la date de référence 𝑑𝑟𝑒𝑓 , 𝑁(𝑑𝑚) le comptage à la date de mesure 𝑑𝑚 

et 𝑇 𝑅𝑛222 la période du radon. Dans le cas de variables indépendantes, l’incertitude-type 

composée s’exprime par la relation (JCGM, 2008a) :  

𝑢𝑐
2(𝑦) =  ∑(

𝜕𝑓

𝜕𝑥𝑖
)
2

𝑢2(𝑥𝑖)

𝑛

𝑖=1

, (4.10) 

où 𝑢𝑐 (𝑦) représente l’incertitude-type composé de y, f la fonction représentant la valeur 𝑦, 𝑥𝑖 

une variable composant la fonction f avec pour incertitude-type 𝑢(𝑥𝑖). 

En considérant l’incertitude sur le temps négligeable, l’incertitude-type relative sur le facteur 

de correction 𝐹𝑟𝑒𝑓 est exprimée par la relation : 

𝑢 (𝐹𝑟𝑒𝑓)

𝐹𝑟𝑒𝑓
= 𝑙𝑛 2 ×

(𝑑𝑚 − 𝑑𝑟𝑒𝑓) 

(𝑇 𝑅𝑛222 )
× 
𝑢 (𝑇 𝑅𝑛222 )

(𝑇 𝑅𝑛222 )

. (4.11) 

Le comptage doit aussi être corrigé par le facteur 𝐹𝑑𝑒𝑐 , du fait de la décroissance du radon 

pendant la durée de la mesure :  

𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓) =  𝑁(𝑡𝑚) 𝐹𝑟𝑒𝑓 𝐹𝑑𝑒𝑐 = 𝑁(𝑡𝑚) 𝐹𝑟𝑒𝑓  

𝑙𝑛 2
𝑇 𝑅𝑛222

 × 𝑡𝑚

1 − 𝑒𝑥𝑝 (
− 𝑙𝑛 2
𝑇 𝑅𝑛222

 ×  𝑡𝑚)

 , (4.12) 

où 𝑡𝑚  correspond à la durée d’acquisition de la mesure, soit dans notre cas 2 000 s. 

L’incertitude-type relative sur le facteur 𝐹𝑑𝑒𝑐 s’exprime par la relation :  

𝑢 (𝐹𝑑𝑒𝑐)

𝐹𝑑𝑒𝑐
= 
𝑢 (𝑇 𝑅𝑛222 )

𝑇 𝑅𝑛222
 × (1 + 𝐹𝑑𝑒𝑐 × 𝑒𝑥𝑝  (

− 𝑙𝑛 2

𝑇 𝑅𝑛222
 ×  𝑡𝑚)). (4.13) 

L’incertitude-type relative sur le comptage avec les corrections appliquées s’exprime par la 

somme quadratique des incertitudes-type relatives de 𝐹𝑑𝑒𝑐 , 𝐹𝑟𝑒𝑓 , et 𝑁(𝑡𝑚) soit : 

𝑢 (𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓))

𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓)
=  √(

𝑢 (𝐹𝑟𝑒𝑓)

𝐹𝑟𝑒𝑓
)

2

+ ( 
𝑢 (𝐹𝑑𝑒𝑐)

𝐹𝑑𝑒𝑐
)

2

+ (
𝑢 (𝑁(𝑡𝑚))

𝑁(𝑡𝑚) 
)

2

. (4.14) 

Les résultats de comptage de 222Rn, de 218Po et 214Po, sont donc tous corrigés en utilisant la 

période de 222Rn du fait de l’équilibre après 4 h. Les résultats sont présentés en Figure 4-8 : 
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Figure 4-8 : Représentation du comptage pour chaque ROI avec les corrections dues à 
la décroissance du radon appliquées.  

NOTE : Sur le graphique, les incertitudes de la mesure sont élargies à k = 2 ; la ligne continue traduit la 

moyenne des valeurs et les lignes en pointillés correspondent à l’écart-type des mesures autour de la 

moyenne. Cette façon de présenter les résultats sera appliquée à l’ensemble des graphiques dans la suite du 

document. 

Avec les corrections de décroissance appliquées, les résultats pour chaque mesure sont 

compatibles en tenant compte de leurs incertitudes comme le montre le Tableau 4-4. 

Tableau 4-4 : Synthèse des résultats des comptages corrigés pour chaque fenêtre.  

Radionucléide Moyenne   
Incertitude absolue élargie à 

k = 2 du comptage corrigé  

Écart-type des 

résultats 

222Rn 29 079 360 222 

218Po 35 797 350 218 

214Po 37 099 350 210 

 

Les résultats ne présentent pas de variations significatives au vu des incertitudes associées. 

Nous n’observons pas de variations du comptage directement corrélées avec les changements de 

température ou de pression.  

Il est cependant nécessaire de réaliser une évaluation de l’influence de ces paramètres sur la 

mesure pour des gammes de température, pression, humidité et débit bien plus importants. 

4.4. Évaluation des paramètres d’influence sur la mesure 

Comme nous l’avons montré dans le chapitre 3, une variation de pression, température ou 

humidité ne doit pas entraîner de variation significative sur le rendement de détection du gaz. 
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De plus, elle ne doit pas influencer le taux de capture des descendants du fait du temps de séjour 

faible dans la chambre de mesure.  

Pour confirmer ces résultats nous avons mis en place plusieurs expériences pour lesquelles 

l’objectif est de faire varier un seul des paramètres de mesure et d’étudier la réponse du 

système. Les comparaisons mises en place utilisent la méthode la plus simple possible qui 

permet de minimiser les facteurs d’incertitude intervenant dans la comparaison.  

Dans la mesure du possible, seuls les comptages de chaque ROI seront comparés. Si 

nécessaire, les comptages seront pondérés par l’activité volumique ou le temps de mesure. Les 

méthodes d’analyse utilisées sont synthétisées dans les protocoles expérimentaux présentés 

dans les sections suivantes.  

4.4.1. Variation de débit 

4.4.1.1. Protocole expérimental et analyse 

Le protocole expérimental est similaire à celui utilisé précédemment : un étalon de référence 

de 222Rn, d’une activité de 145,5 (5) kBq à la date du 10/03/2015 à 8 h TU, est mélangé à de l’air 

sec dans le volume de dilution. La pression est ajustée à environ 1 013 hPa dans le volume de 

dilution.  

Pour cette même atmosphère, plusieurs acquisitions de spectres du 222Rn sont réalisées pour 

différents débits de circulation. L’acquisition est lancée au minimum 30 min après chaque 

changement de débit. Comme calculé dans le § 1.1.1, et vérifié expérimentalement avec notre 

dispositif de mesure, cette durée est suffisante pour obtenir l’état d’équilibre entre le 222Rn et le 
218Po. Nous n’avons pas d’intérêt à attendre l’équilibre avec le 214Po étant donné que le 214Po 

mesuré provient de la désintégration du 218Po déposé sur le détecteur, cet équilibre n’étant pas 

influencé par les variations de débit. Les paramètres sont mesurés au cours de l’acquisition du 

spectre pour chaque débit comme présenté en Tableau 4-5.  

Tableau 4-5 : Moyenne et écart-type des paramètres expérimentaux pendant toute la 
durée d’acquisition du spectre de mesure de 222Rn (2 000 s).  

Moyenne Débit 

(L/min) 

Moyenne 

Pression (hPa) 

Moyenne T 

(°C) 

Humidité 

(% RH) 

0,200  (1) 1 013,4 (3) 21,34 (9) 1 (1) 

0,400  (1) 1 013,9 (1) 21,52 (4) 1 (1) 

0,600  (1) 1 013,5 (1) 21,38 (4) 1 (1) 

0,698  (7) 1 012,6 (1) 20,92 (4) 1 (1) 

0,796 (5) 1 013,2 (1) 21,10 (4) 1 (1) 

0,900 (1) 1 012,7 (1) 21,14 (4) 1 (1) 

1,000  (1) 1 013,8 (1) 21,32 (4) 1 (1) 

1,100  (1) 1 017,6 (3) 22,57 (6)  1 (1) 

1,200 (1) 1 013,4 (1) 21,21 (4) 1 (1) 

1,400 (2) 1 012,1 (1) 20,79 (4) 1 (1) 

1,800  (1) 1 012,2 (1) 20,94 (5) 1 (1) 

2,000  (1) 1 012,5 (1) 21,02 (4) 1 (1) 

Note : l’incertitude correspond à l’écart-type des résultats si celui-ci est plus grand que l’incertitude sur 

l’étalonnage de l’appareil de mesure. 
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Les valeurs présentées dans le tableau correspondent à la moyenne et à l’écart-type des 

résultats de mesure des paramètres expérimentaux pendant toute la durée de l’acquisition du 

spectre, soit 2 000 s. Les incertitudes liées à l’étalonnage des appareils de mesure sont les 

mêmes que celles présentées en Tableau 4-3. 

Sur chaque débit étudié, les paramètres expérimentaux sont bien constants et les écart-types 

sont inférieurs à l’incertitude de mesure, à l’exception de quelques mesures de pression (les 

incertitudes sur les mesures sont présentées en Tableau 4-3).  

La méthode d’analyse des spectres est identique à celle présenté en § 4.3.3 ; une même ROI 

est choisie pour évaluer le comptage correspondant au 222Rn et au 218Po pour chaque spectre. La 

comparaison des résultats est réalisée directement sur le comptage en appliquant les 

corrections dues à la décroissance du radon comme présenté en § 4.3.4. Cette méthode permet 

ainsi de minimiser l’incertitude sur la mesure qui dépendra uniquement de l’incertitude due au 

comptage et aux corrections de décroissance.  

4.4.1.2. Résultats de mesure  

La Figure 4-9 présente une synthèse des résultats de mesure en fonction du débit. Les 

incertitudes-types relatives de chaque mesure pour le 222Rn et le 218Po sont respectivement  de 

0,55 % et 0,50 %. L’écart-type des résultats est compatible avec les incertitudes élargies à k = 2. 

 

Figure 4-9 : Évolution du comptage pour la ROI du 222Rn et du 218Po en fonction du 
débit de circulation dans le dispositif de mesure.  

Concernant le pic de 222Rn, le comptage reste le même quel que soit le débit, sa période étant 

très grande, la distribution est homogène dans tout le volume et n’est pas fonction du débit.  

Dans le cas du pic de 218Po, les résultats sont eux aussi compatibles entre eux sur toute la 

gamme de débit, y compris dans le cas où le radon rentre dans le volume juste par diffusion 
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(débit nul). Ceci démontre l’efficacité du champ électrique qui est ainsi assez intense pour 

capturer les descendants solides chargés à la surface du détecteur malgré un débit important.  

L’écart entre les deux comptages provient de la différence de rendement entre les deux 

éléments, en effet le dépôt possède un rendement de détection plus important que le gaz comme 

le montrent les calculs MCNPX (cf. Chapitre 3). 

4.4.2. Variation de pression totale dans le volume de mesure 

4.4.2.1. Protocole expérimental et analyse 

Un étalon de 222Rn d’une activité de 55,9 (2) kBq à la date du 25/02/2015 à 8 h TU est 

mélangé à de l’air dans le volume de dilution. Le remplissage en air est d’abord limité à 900 hPa 

puis après chaque mesure de 222Rn et de 218Po à l’équilibre (acquisition de 5 000 s), la pression 

est augmentée par injection d’air pour réaliser d’autres mesures. 

Chacun des paramètres expérimentaux est enregistré pendant les 5 000 s d’acquisition de 

spectre. Une synthèse des résultats est présentée en Tableau 4-6. 

Tableau 4-6 : Moyenne et écart-type des paramètres expérimentaux pendant toute la 
durée d’acquisition du spectre de mesure de 222Rn (5 000 s). 

Moyenne 

Pression (hPa) 

Moyenne  

T (°C) 

Humidité 

(% RH) 

Moyenne Débit 

(L/min) 

898,9 (2) 20,86 (6) 3 (1) 1,000 (4) 

945,0 (1) 20,79 (4) 3 (1) 1,001 (3) 

980,2 (1) 20,81 (4) 3 (1) 0,980 (14) 

991,5 (3) 21,35 (8) 3 (1) 0,959 (9) 

999,9 (2) 21,43 (7) 3 (1) 0,971 (19) 

1 010,1 (1) 21,63 (2) 3 (1) 0,972 (10) 

1 018,9 (4) 21,29 (12) 3 (1) 0,984 (10) 

1 051,2 (2) 21,08 (6) 3 (1) 0,924 (24) 

Note : l’incertitude correspond à l’écart-type des résultats si celui-ci est plus grand que l’incertitude sur 

l’étalonnage de l’appareil de mesure. 

 

Dans l’ensemble, les paramètres expérimentaux sont stables tout au long des mesures. Les 

variations de débit sont plus conséquentes que dans l’expérience précédente du fait de la pompe 

utilisée. Comme montré au § 4.4.1.2, ceci n’a pas d’influence sur le résultat.  

La méthode d’analyse des spectres est la même que celle présentée en § 4.4.1.1, où nous 

utilisons uniquement la fenêtre de 222Rn et de 218Po.  

4.4.2.2. Résultats de mesure 

L’ensemble des résultats expérimentaux est synthétisé dans la Figure 4-10.  
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Figure 4-10 : Évolution du comptage pour une même activité volumique à différentes 
pressions.  

L’incertitude-type relative de chaque point de mesure pour le 222Rn et le 218Po est 

respectivement de 0,55 % et de 0,50 %. L’écart-type des résultats est inférieur à deux fois leur 

incertitude-type. 

Tout comme le montrent les simulations présentées en Chapitre 3, la pression n’influence pas 

l’évaluation du comptage lié au pic de 222Rn. Le petit volume de détection permet de limiter 

l’influence de la pression sur la mesure étant donné que, dans tous les cas, la perte d’énergie des 

alphas reste faible du fait du très court parcours dans l’air. Ce phénomène peut être observé 

directement sur le spectre de mesure comme le montre la Figure 4-11 : 

 

Figure 4-11 : Pic alpha de 222Rn dans le dispositif de mesure pour une même activité 
volumique à une pression de 900 et 1 050 hPa.  
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Les comptages dans chacun des canaux des deux spectres alpha du radon pour les pressions 

de 900 et 1 050 hPa sont ramenés à la même date de référence en utilisant l’équation (4.11) et 

comparés. Ces résultats montrent une légère différence entre le spectre à 1 050 hPa où la traîne 

à gauche est plus conséquente que celle du spectre à 900 hPa. Ceci montre que la perte d’énergie 

des alphas est plus conséquente ; cependant, du fait de la géométrie, cette déformation du 

spectre reste minime, voire même ici difficile à identifier par manque de statistique et peut être 

considérée comme ayant une influence négligeable sur le comptage. Nous vérifions donc bien 

que la perte d’énergie des alphas dans l’air est peu dépendante de la pression dans le cas de 

notre géométrie. 

Nous pouvons conclure aussi qu’une variation de pression totale dans le système n’entraîne 

pas de changement sur la capture du 218Po, les résultats sont tous compatibles en tenant compte 

de leur incertitude.  

4.4.3. Température 

4.4.3.1. Le phénomène étudié 

L’influence de la température sur un détecteur semi-conducteur silicium est bien connue. Elle 

entraîne un décalage des pics alpha du spectre. Ce phénomène peut être identifié directement 

sur la forme des pics alpha qui présenteront une résolution dégradée, ou une traîne anormale. Il 

est aussi possible de directement corriger ce phénomène en réalisant des acquisitions 

successives de spectres. Nous n’étudierons pas ici ce phénomène qui n’apparaît pas ou peu lors 

de nos expériences, la température du laboratoire étant bien stable.   

Un autre phénomène plus spécifique à notre mesure est cependant possible et spécialement 

au niveau de l’installation de BACCARA. Dans BACCARA l’atmosphère en radon ou en thoron est 

produite à l’aide d’une circulation constante d’air comprimé sur une source de radium ou de 

thorium. L’air circule ainsi de manière constante et est expulsé en continu vers l’extérieur (cf. 

Figure 4-12). Nous avons observé que la température de l’air comprimé à l’intérieur de 

BACCARA varie peu au cours du temps (variation d’environ 1 °C). Le laboratoire n’étant pas 

climatisé, la température de l’air comprimé peut être bien différente de la température de la 

pièce et donc de notre dispositif de mesure et des tubes de circulation. Les tubes de prélèvement 

et le volume de mesure sont petits et représentent une grande surface d’échange avec 

l’atmosphère. Ceci peut entraîner une variation de température de l’atmosphère mesurée par 

rapport à celle de BACCARA.   

 

Figure 4-12 : Schéma des conditions expérimentales d’une mesure d’atmosphère en 
radon ou thoron dans BACCARA. 

Dans ces conditions, la concentration en gaz dans le volume de mesure peut être différente de 

celle dans BACCARA. Nous souhaitons observer ce phénomène avec notre banc expérimental (cf. 

Figure 4-1). Comme nous ne pouvons pas chauffer le dispositif de mesure, nous avons décidé de 
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chauffer l’atmosphère de 222Rn. Le dispositif de mesure, la pompe de circulation et les tubes de 

prélèvement seront par contre à la température de la pièce qui est ici stable au cours des 

expériences.  

4.4.3.2. Protocole expérimental et analyse 

Comme pour les mesures précédentes, un étalon de 181,2 (5) kBq à la date du 19/03/2015 à 

10 h TU est mélangé à de l’air sec dans le volume de dilution. Plusieurs mesures sont réalisées à 

l’aide du dispositif de mesure thoron à différentes températures ; entre chaque mesure nous 

attendons l’équilibre entre le 222Rn et le 218Po.  

L’air est réchauffé à l’aide d’un cordon chauffant enroulé autour du volume de dilution en 

acier inoxydable. La température est régulée à l’aide d’une sonde fixée entre la tresse chauffante 

et le volume de dilution en acier inoxydable.  

Bien qu’il ait été possible de chauffer l’air avec la tresse, la température interne n’est pas 

stable comparée aux mesures précédentes. Les écarts de température tout au long de la mesure 

de 222Rn pouvaient monter jusqu’à 1,2 °C pour la température la plus élevée. La variabilité des 

mesures est ainsi plus importante en comparaison des expériences réalisées précédemment.  

L’air étant bien sec, la variation de température n’a pas entraîné de variation du taux 

d’humidité. Dans le cas présent, et au vu des précédentes expériences, le bilan des paramètres 

expérimentaux n’est pas nécessaire, seul les résultats de température sont utilisés.  

Ces mesures ont été réalisées pour des temps d’acquisition différents. Le taux de comptage 

pour chacune des ROIs de 222Rn et de 218Po permet de comparer les résultats soit : 

𝜏 =  
𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓)

𝑡𝑚
, (4.15) 

avec 𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓) le comptage corrigé calculé avec la formule (4.12) et 𝑡𝑚 le temps de mesure. 

L’incertitude-type relative de τ s’exprime par la relation :  

𝑢(𝜏)

𝜏
=  √(

𝑢 (𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓)) 

𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓)
)

2

+ (
𝑢(𝑡𝑚)

𝑡𝑚
)

2

, (4.16) 

où 𝑢(𝑡𝑚) représente l’incertitude-type absolue de 𝑡𝑚. Le temps de mesure est calculé à l’aide de 

l’horloge de l’ordinateur, régulièrement corrigée grâce à un logiciel la raccordant à une date de 

référence. Sans cette correction, des décalages de plusieurs secondes ont déjà été observés sur 

des ordinateurs. Dans notre cas, nous choisissons une incertitude-type de 1 s sur le temps ; ce 

choix est conservatif au regard des corrections de quelques centaines de millisecondes 

effectuées par le logiciel. 𝑁(𝑡𝑟𝑒𝑓) représente le comptage corrigé pour la ROI choisie, son 

incertitude-type associée est calculée avec la formule (4.14). L’incertitude-type relative sur le 

temps de mesure est de l’ordre de 0,05 % ; elle reste négligeable pour l’ensemble des mesures. 

4.4.3.3. Résultats de mesure 

Les deux graphiques présentés en Figure 4-13 correspondent aux résultats pour la ROI de 
222Rn et de 218Po. Le cordon chauffant a permis de réaliser des mesures pour seulement quatre 

températures.  
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Figure 4-13 : Évolution du taux de comptage dans la région d’intérêt du spectre en 
fonction de la température : à gauche pour le  218Po et à droite pour le 222Rn. 

L’incertitude-type relative sur le taux de comptage varie entre 0,4 % et 0,6 % pour les deux 

ROI. Les résultats présentent un écart significatif pour des grandes variations de température.  

Les calculs sous MCNPX ont montré qu’une variation de température entraîne une variation 

de la masse volumique de l’air, mais ne fera pas varier de façon significative le rendement de 

détection de 222Rn. Dans cette expérience, le taux de comptage de 222Rn et de 218Po augmentent 

tous les deux. Il n’y a donc pas d’influence de la température sur le taux de descendants capturés 

à la surface du détecteur. Les résultats montrent que l’activité volumique en 222Rn augmente 

dans le volume de mesure.  

Nous pourrions suspecter un effet de la variation de température sur l’électronique qui 

implique une dérive des résultats. Cet effet serait plus particulièrement attribué au détecteur 

silicium qui est directement en contact avec l’atmosphère alors que le reste de l’électronique est 

à la température de la pièce. Les quatre spectres sont représentés en Figure 4-14. Les spectres 

ne présentent pas de décalage au niveau des canaux, les ROI choisies sont bien valables. 

L’atmosphère est bien refroidie lorsqu’elle atteint le détecteur qui reste à une température 

constante, la différence de comptage est donc due à un autre phénomène.  

 

Figure 4-14 : Superposition des quatre spectres de la mesure de l’étalon à des 
températures différentes.  
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L’écart des résultats peut donc être directement attribué au gradient de température entre 

l’atmosphère en 222Rn produite dans le volume de dilution et la température de l’atmosphère 

dans notre système de mesure.  

Les mesures sont ici réalisées dans un volume fermé et constant, le nombre d’atomes de 222Rn 

est constant au cours du temps, la pression totale après injection d’air est de 1 000 (1) hPa. 

L’élévation de température entraînera directement une variation de la pression totale dans le 

volume (elle atteint 1 040 (1) hPa à 38 °C). La pression dans le volume de mesure sera différente 

sachant que sa température est de 21 °C. Cette variation de pression peut être corrigée en 

utilisant la loi des gaz parfaits pour un volume constant soit :  

𝑃0 = 𝑃𝑚𝑒𝑠𝑢𝑟𝑒  
𝑇0

𝑇𝑚𝑒𝑠𝑢𝑟𝑒
, (4.17) 

avec 𝑃0 la pression dans le volume de mesure à la température 𝑇0 = 294,15 K, 𝑃𝑚𝑒𝑠𝑢𝑟𝑒  la pression 

dans le volume de mesure à la température 𝑇𝑚𝑒𝑠𝑢𝑟𝑒 . Cette variation de pression entre le volume 

de mesure et le volume de dilution influencera directement la concentration en 222Rn dans ces 

deux volumes. Le taux de comptage dans le dispositif de mesure peut donc être corrigé par la 

relation : 

𝜏𝑐𝑜𝑟𝑟𝑖𝑔é =  𝜏 
𝑇0 

𝑇𝑚𝑒𝑠𝑢𝑟𝑒
, (4.18) 

avec 𝜏𝑐𝑜𝑟𝑟𝑖𝑔é  le taux de comptage corrigé à une température T0 = 294,15 K et 𝑇𝑚𝑒𝑠𝑢𝑟𝑒  la 

température pendant la mesure exprimée en kelvin. Les résultats corrigés sont représentés en 

Figure 4-15 : 

 

Figure 4-15 : Résultat des taux de comptage avec la correction de température 
appliquée. 

Lorsque les taux de comptage sont corrigés par la température, l’ensemble des résultats sont 

compatibles en tenant compte des incertitudes-type relatives associées variant de 0,5 % à 0,7 %.  

Dans les conditions expérimentales normales, cette variation reste négligeable dans le 

laboratoire où la température est gardée stable à 20 ± 2 °C. Cette hypothèse est confirmée au vu 

des résultats précédents qui n’ont pas montré de variations corrélées avec des changements de 

température (cf. § 4.3.4). Il est cependant nécessaire de donner les conditions expérimentales 

lors de la mesure de l’activité volumique ou de s’assurer que le dispositif de mesure et 

l’atmosphère sont bien à la même température.  
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4.4.4. Humidité 

4.4.4.1. Protocole expérimental et analyse 

L’humidificateur utilisé permet un échange entre l’air et l’eau par une membrane de Naflon®. 

Comme le radon peut être absorbé par certains types de plastique, il n’est pas possible d’utiliser 

ce système pour humidifier l’atmosphère de référence. Nous devons alors créer une atmosphère 

à un taux d’humidité choisi puis la mélanger à l’étalon de référence.  

Il est donc nécessaire de créer un étalon pour chaque atmosphère de référence. Du fait du 

temps nécessaire pour réaliser l’ensemble des manipulations, seuls cinq points de mesure sont 

réalisés ; une synthèse des valeurs d’humidité et de l’activité volumique en 222Rn est présentée 

en Tableau 4-7.  

Tableau 4-7 : Synthèse des conditions expérimentales.  

Humidité 
Relative (% RH) 

Température 
Moyenne (°C) 

Activité volumique  
(MBq.m-3) 

Date de référence 

1 (1) 21,32 (4) 3,347 (10) 04/03/2015 08:00 

14 (1) 21,59 (10) 3,336 (11) 04/03/2015 08:00 

37 (1) 20,99 (5) 3,995 (13) 03/03/2015 08:00 

53 (1) 21,96 (5) 2,535 (9) 03/03/2015 08:00 

71 (1) 21,08 (7) 3,513 (21) 04/03/2015 08:00 

87 (1) 21,31 (5) 2,267 (7) 02/03/2015 08:00 

Note : l’incertitude correspond à l’écart-type des résultats si celui-ci est plus grand que l’incertitude sur 

l’étalonnage de l’appareil. 

 

 Comme chaque étalon est différent, il n’est plus possible de comparer les résultats entre eux 

juste en utilisant le comptage ou le taux de comptage. Pour chaque résultat, le taux de comptage 

ainsi obtenu est divisé par l’activité volumique dans le banc de dilution soit :  

𝜏𝑣 = 
𝜏

𝐴𝑣 𝑅𝑛 222
, (4.19) 

avec pour incertitude-type relative associée :  

𝑢(𝜏𝑣)

𝜏𝑣
= √(

𝑢 (𝜏) 

𝜏
)

2

+ (
𝑢 (𝐴𝑣 𝑅𝑛 222 )

𝐴𝑣 𝑅𝑛 222
)

2

. (4.20) 

Dans notre cas cette équation sera appliquée uniquement aux pics de 218Po et de 222Rn qui 

seront à l’équilibre pendant la mesure. 
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4.4.4.2. Résultats de mesure 

L’ensemble des résultats de mesure sont présentés en Figure 4-16. L’incertitude-type relative 

sur les points expérimentaux de 222Rn varie de 0,4 % à 0,6 % et pour le 218Po de 0,5 % à 0,7 %. 

 

Figure 4-16 : Évolution du quotient du taux comptage par l'activité de référence pour 
différents taux d'humidité. 

L’écart-type entre les résultats est inférieur aux incertitudes élargies à k = 2 des résultats 

expérimentaux pour le pic de 222Rn et de 218Po. 

Il n’y a pas de mise en évidence d’une influence du taux d’humidité sur la mesure de 222Rn ou 

sur le taux de déposition de 218Po. Ces résultats sont compatibles avec les simulations présentées 

en Chapitre 3. 

4.4.5. Variation de l’activité volumique 

4.4.5.1. Protocole et analyse des résultats 

Plusieurs étalons de 222Rn d’activités différentes sont mélangés à de l’air sec dans le volume 

de référence. Chacune de ces atmosphères est mesurée à l’aide du dispositif de mesure thoron. 

Le quotient du taux de comptage par l’activité volumique, τV, est calculé en utilisant l’équation 

(4.19) pour une même ROI entre chaque spectre et permet de comparer les résultats. Comme 

précédemment, les deux ROIs correspondent aux pics de 222Rn et de 218Po qui sont à l’équilibre 

lors des mesures.  

Au vu des résultats précédents, les variations liées à la pression, à l’humidité et au débit 

n’auront pas d’impact sur nos mesures. La température pour chaque mesure est relevée pour 

s’assurer d’un faible écart entre chaque mesure. Les résultats sont présentés en Tableau 4-8. 

Les écarts de température entre chaque mesure sont au maximum de 1 °C, il est ainsi possible 

de comparer directement chacun des résultats compte tenu des résultats précédents.  
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Tableau 4-8 : Relevé de température pendant la mesure pour chaque activité 
volumique correspondante. 

Moyenne T (°C) Activité volumique  (MBq.m-3) 

21,68 (15) 0,894 

20,97 (4) 1,262 

21,31 (5) 2,162 

21,96 (5) 2,420 

21,32 (4) 2,676 

20,87 (4) 3,046 

 

4.4.5.2. Résultats de mesure 

La Figure 4-17 représente le taux de comptage corrigé, τv, calculé pour les ROIs provenant des 

pics de 222Rn et de 218Po pour chaque activité volumique mesurée. L’incertitude-type relative 

pour les résultats de 222Rn est comprise entre 0,7 % et 0,9 % et pour les résultats du 218Po elle 

est comprise entre 0,6 % et 0,9 %.  

 

Figure 4-17 : Évolution du quotient du taux de comptage par l'activité volumique de 
référence pour différentes activités volumiques. 

L’écart-type entre les résultats du 222Rn est inférieur aux incertitudes de la mesure élargie à 

k = 2. Ces résultats montrent qu’il n’y a pas d’influence de l’activité volumique en 222Rn sur le 

rendement du dispositif. De même, la réponse du 218Po reste la même suivant l’activité 

volumique : il n’y a pas de variation du taux de capture des descendants.  
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4.5. Évaluation du rendement de détection et incertitudes 

4.5.1. Méthode d’analyse des spectres 

Jusqu’à présent les comparaisons ont été fondées sur des régions d’intérêt (ROI) du spectre. 

L’évaluation du rendement de détection du gaz seul ou de chaque pic ne peut pas se faire avec ce 

type de ROI. Afin d’évaluer le rendement de détection lié à chaque élément de la chaîne du 

radon, nous devons évaluer correctement la surface de chaque pic.  

Un pic alpha obtenu par un détecteur silicium a la forme d’une gaussienne avec une traîne sur 

la gauche. Ainsi dans le cas de notre spectre, le pic du 218Po va s’empiler avec le 222Rn. Bien que 

cette proportion soit faible, il est nécessaire de soustraire la traîne du 218Po du pic du 222Rn afin 

d’évaluer correctement le rendement de détection du 222Rn et de le comparer aux résultats 

MCNPX. Le LNE-LNHB dispose d’un logiciel, Colegram (Lépy, 2004) permettant de calculer l’aire 

des pics d’un spectre à l’aide de fonctions mathématiques. Dans le cas de spectres alpha obtenus 

par mesure avec un détecteur PIPS, le logiciel possède une fonction spécifique ALPHA(x) qui 

correspond à une fonction gaussienne avec deux traînes à gauche, comme illustré en Figure 

4-18.  

 

Figure 4-18 : Forme d’un pic alpha obtenu par mesure avec un détecteur silicium. Les 
deux traînes introduites par le logiciel Colegram sont mises en évidence par les lignes 
en pointillés.  

Cette fonction se traduit par la relation établie par (Bortels & Collaers, 1987):  

𝐴𝐿𝑃𝐻𝐴(𝑥) = 𝐺(𝑥) + 𝑇1(𝑥) + 𝑇2(𝑥), (4.21) 

avec : 

𝐺(𝑥)  =  
𝑎

𝜎√2𝜋
 × 𝑒𝑥𝑝 [

−(𝑥 − 𝑥0)
2

2𝜎
], (4.22) 
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et : 

𝑇𝑖(𝑥) =  𝑎 
𝑇𝑖
2
 𝑒𝑥𝑝 [(𝑥 − 𝑥0)𝜏𝑖 + 

𝜎2𝜏𝑖
2

2
] 𝑒𝑟𝑓𝑐 [

1

√2
(
(𝑥 − 𝑥0)

𝜎
+ 𝜎𝜏𝑖)], (4.23) 

où 𝐴 est l’amplitude du pic, 𝜎 l’écart type de la gaussienne, (𝑥 − 𝑥0) la distance par rapport au 

centroïde du pic, 𝑇𝑖 l’amplitude de la traîne, 𝜏𝑖 un paramètre de la pente de l’exponentielle 

définissant l’inclinaison de la traîne, et erfc une fonction d’erreur complémentaire. Le logiciel 

Colegram permet de choisir l’ensemble de ces paramètres pour ajuster la fonction sur les pics 

alpha comme le montre la Figure 4-19. 

 

Figure 4-19 : Résultat obtenu avec Colegram de l’ajustement de la fonction ALPHA(x). 
La courbe bleue représente l’ajustement total du spectre et les courbes rouges 
correspondent aux ajustements spécifiques à chaque pic.  

NOTE : Le petit pic présent entre le pic de 218Po et le pic de 214Po provient d’une contamination due à une 

manipe précédente, ce pic n’est pas réapparu dans les autres expériences réalisées (Sabot, et al., 2015a) 

Chacun des pics est ajusté à l’aide de la fonction mathématique (4.21). Comme le pic du 214Po 

est bien séparé des autres, il est possible de l’utiliser pour déterminer les caractéristiques de la 

traîne du 218Po.  Dans le cas du pic du 222Rn, nous utilisons ici deux fonctions pour surfacer le pic. 

Cette technique semble la plus adaptée du fait de la forme du pic. En effet, le plateau sur le pic 

alpha de 222Rn, qui est dû à la géométrie choisie comme discuté au Chapitre 3, ne permet pas 

d’utiliser une fonction ALPHA(X) unique pour surfacer le pic. Ce choix permet l’ajustement 

mathématique du pic et de calculer son aire automatiquement avec Colegram. Une autre 

méthode consisterait à directement prendre le comptage brut dans la zone d’intérêt du 222Rn et 

du 218Po et de supprimer le comptage lié au pic du 218Po. 

Le logiciel Colegram nous permet aussi de tracer les résidus après l’ajustement de la fonction 

mathématique. Dans le logiciel, le résidu relatif s’exprime en pourcentage avec la relation : 
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𝑟𝑖 = 
𝑦𝑖 − 𝑓𝑖
𝜎𝑖
2
× 100 =

𝑦𝑖 − 𝑓𝑖
𝑦𝑖

× 100 (4.24) 

où 𝑦𝑖  représente le point expérimental du spectre, 𝑓𝑖 la valeur de l’ajustement mathématique au 

point  𝑦𝑖 , 𝜎𝑖  l’écart-type du point expérimental. Comme il s’agit d’une distribution de 

Poisson, 𝜎𝑖 
2 = 𝑦𝑖 . 

Les résidus obtenus après l’ajustement mathématique sont présentés en Figure 4-20. 

 

Figure 4-20 : Représentation des résidus après l’ajustement mathématique en fonction 
de l’énergie. 

Dans les zones où le comptage est assez important, les résidus sont faibles et surtout 

présentent une bonne distribution autour du 0 ce qui montre un bon ajustement de la fonction. 

L’incertitude-type relative sur l’ajustement de la fonction, donnée par le logiciel Colegram est 

estimée à 
𝑈 (𝑓𝑖𝑡 )

𝑓𝑖𝑡  
=1·10-4. 

4.5.2. Rendement de détection lié au pic de 222Rn 

La détermination expérimentale du rendement se fait à l’aide d’une atmosphère de référence 

en 222Rn produite dans le volume de dilution. Nous nous plaçons dans les conditions les plus 

adaptées, soit à une température de 21 °C stable dans le temps, ce qui permet de ne pas tenir 

compte de la variation de température. Nous utilisons les données acquises lors de l’expérience 

présentée en § 4.5 qui sont réalisées dans les conditions idéales. Afin d’augmenter la statistique, 

les spectres sont ajoutés par groupe de six, ce qui représente un total de dix-neuf points pour 

évaluer le rendement de détection.  
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4.5.2.1. Mesure du rendement pour un seul spectre avec une incertitude évaluée par 

méthode classique 

Le calcul du rendement du 222Rn, 𝑅𝑑 𝑅𝑛222 , est réalisé à partir de la surface du pic en utilisant 

la formule suivante : 

𝑅𝑑 𝑅𝑛222 = 
𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) 𝐹𝑟𝑒𝑓 𝐹𝑑𝑒𝑐

𝑡𝑚 𝐴𝑣 𝑅𝑛 222  𝑉𝑑𝑒𝑡
,   (4.25) 

Où : 

 𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) représente le nombre d’impulsions provenant du pic du 222Rn à la date de la 

mesure d𝑚 ; 

 𝐹𝑟𝑒𝑓 le facteur de correction pour ramener le comptage à la date de référence présenté en 

équation (4.9) ; 

 𝐹𝑑𝑒𝑐 le facteur de correction pour corriger la décroissance de l’élément pendant la mesure 

(cf. équation (4.12)) ; 

 𝑡𝑚 le temps de mesure ; 

 𝐴𝑣 = 
𝐴
 𝑅𝑛222

𝑉𝑑
 l’activité volumique en 222Rn obtenue par le rapport de l’activité de l’étalon 

primaire de 222Rn  (𝐴 𝑅𝑛222 ) à la date de référence 𝑑𝑟𝑒𝑓 , et le volume de dilution 𝑉𝑑 ; 

 𝑉𝑑𝑒𝑡 le volume de détection ; 

 𝑑𝑟𝑒𝑓 la date de référence correspondant ici à celle de l’étalon de 222Rn ; 

 𝑇 𝑅𝑛222  la période du 222Rn. 

L’incertitude-type relative associée à l’équation (4.25) s’exprime par la relation : 

(
𝑢 (𝑅𝑑 𝑅𝑛222  )

𝑅𝑑 𝑅𝑛222
)

2

=  (
𝑢 (𝐹𝑟𝑒𝑓)

𝐹𝑟𝑒𝑓
)
2

+ ( 
𝑢 (𝐹𝑑𝑒𝑐)

𝐹𝑑𝑒𝑐
)
2

+ (
𝑢 (𝑁(𝑑𝑚) )

𝑁(𝑑𝑚)  
)
2

+ ( 
𝑢 (𝑡𝑚)

𝑡𝑚
)
2

+

( 
𝑢 (𝐴

𝑣 𝑅𝑛 222 )

𝐴
𝑣 𝑅𝑛 222

)

2

+ ( 
𝑢 ( 𝑉𝑑𝑒𝑡)

 𝑉𝑑𝑒𝑡
)
2

, 

(4.26) 

où u(X) représente l’incertitude-type de la valeur X, 
𝑢(𝐹𝑟𝑒𝑓)

𝐹𝑟𝑒𝑓
 correspond à l’équation (4.11), 

𝑢(𝐹𝑑𝑒𝑐)

𝐹𝑑𝑒𝑐
 

à l’équation (4.13), 
𝑢 (𝐴

𝑣 𝑅𝑛 222 )

𝐴
𝑣 𝑅𝑛 222

 à l’équation (4.7) et : 

(
𝑢 (𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) )

𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚)  
)

2

=  (
𝑢 (𝑁 )

𝑁  
)

2

+ (
𝑈 (𝑓𝑖𝑡 )

𝑓𝑖𝑡  
)

2

, (4.27) 

avec N le comptage dont l’incertitude-type absolue est √𝑁 et 
𝑢 (𝑓𝑖𝑡 )

𝑓𝑖𝑡  
 représente l’incertitude-type 

relative liée à l’ajustement mathématique de Colegram.  

Le volume de détection est mesuré à l’aide d’une colonne de mesure (ROCH France, 1995) 

étalonnée. Ce dispositif de mesure permet soit d’évaluer la distance entre deux points, soit de 
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mesurer le diamètre interne ou externe d’un cylindre. La mesure est effectuée avec une 

incertitude-type absolue de 3 μm. Nous avons utilisé ce dispositif pour définir le volume de 

détection qui a une forme cylindrique (Cf. Chapitre 3). Du fait des défauts de planéité de la pièce 

de l’ordre de quelques dizaines de micromètres, l’incertitude de mesure est négligeable 

comparée à l’écart-type des résultats. Nous avons donc réalisé plusieurs mesures de la hauteur 

et du diamètre du volume, la valeur choisie étant la moyenne des mesures avec pour incertitude-

type associée l’écart-type des résultats. Comme il s’agit d’un cylindre, son volume est calculé 

avec l’équation :  

𝑉𝑑𝑒𝑡 = 𝜋(ℎ𝑐 + ℎ𝑑) (
𝑑

2
)
2

, (4.28) 

où ℎ𝑐 et ℎ𝑑 représentent les deux distances mesurées pour évaluer la hauteur du cylindre et d le 

diamètre du volume de détection. Comme les grandeurs ne sont pas corrélées et que 

l’incertitude liée à la mesure est négligeable, l’expression de l’incertitude composée se calcule à 

l’aide de la formule du GUM (JCGM, 2008a) : 

𝑢2(𝑦) =  ∑(
𝛿𝑓

𝛿𝑥𝑖
)
2𝑁

𝑖=1

𝑢2(𝑥𝑖), (4.29) 

soit ici : 

𝑢2(𝑉𝑑𝑒𝑡) = (
𝜋(ℎ𝑐 + ℎ𝑑)𝑑

2
)
2

𝑢2(𝑑) + (
𝜋𝑑2

4
)

2

𝑢2(ℎ𝑑) + (
𝜋𝑑2

4
)

2

𝑢2(ℎ𝑐), (4.30) 

et : 

𝑢2(𝑉𝑑𝑒𝑡)

𝑉𝑑𝑒𝑡
2 = 4

𝑢2(𝑑)

𝑑2
+
𝑢2(ℎ𝑑) + 𝑢

2(ℎ𝑐)

(ℎ𝑐 + ℎ𝑑)
2

. (4.31) 

Le bilan complet appliqué à un premier cas est présenté dans le tableau suivant : 

Tableau 4-9 : Rendement et bilan d’incertitude associé pour un point de mesure à la 
date de référence du 20/02/2015 8 : 00 TU. 

Grandeur Valeur 
Incertitude-type 

relative (%) 
Contribution 

(%) 

𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) 147 285 (384) s-1 0,26 32,93 

𝐹𝑟𝑒𝑓 1,060 54 (1) 9·10-4 0,00 

𝐹𝑑𝑒𝑐 1,012 6 (4) 4·10-4 0,74 

𝑡𝑚 12 000,6 (10) s 8·10-4 0,03 

𝐴𝑣 𝑅𝑛 222  3,313 (6) MBq.m-3 0,18 16,08 

Vdet 12,444 (40) cm-3 0,32 50,21 

𝑑 3,896 (5) cm 0,12 - 

ℎ𝑑 0,096 7 (9) cm 0,93 - 

ℎ𝑐 0,947 8 (18) cm 0,18 - 

𝑹𝒅 𝑹𝒏𝟐𝟐𝟐  0,319 6 (14) 0,44  
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Le rendement de détection pour le 222Rn est ainsi déterminé expérimentalement avec une 

incertitude-type relative de 0,44 %. 

4.5.2.2. Mesure du rendement pour un seul spectre avec une incertitude évaluée par 

méthode Monte-Carlo 

L’incertitude est aussi évaluée par propagation d’incertitude avec une méthode Monte-Carlo 

en utilisant le logiciel du NIST (Lafarge, et al., 2015). La formule complète du calcul est 

directement utilisée dans le logiciel soit :  

𝑅𝑑 𝑅𝑛222 = 
𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) 𝐹𝑟𝑒𝑓 𝐹𝑑𝑒𝑐

𝑡𝑚 𝐴𝑣 𝑅𝑛 222  𝑉𝑑𝑒𝑡

= 

𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) 

𝑙𝑛 2
𝑇 𝑅𝑛222

 ×  𝑡𝑚

1 − 𝑒𝑥𝑝 (
− 𝑙𝑛 2
𝑇 𝑅𝑛222

 ×  𝑡𝑚)

 𝑒

𝑙𝑛 2
𝑇

𝑅𝑛222
×(𝑑𝑚− 𝑑𝑟𝑒𝑓)

𝑡𝑚
𝐴 𝑅𝑛222

𝑉𝑑
𝜋(ℎ𝑐 + ℎ𝑑) (

𝑑
2
)
2

. 

(4.32) 

Avec cette méthode nous ne faisons aucune approximation et ne négligeons pas l’incertitude 

de 𝑡𝑚 dans les calculs de 𝐹𝑑𝑒𝑐 et 𝐹𝑟𝑒𝑓 contrairement à la méthode précédente. Le type de 

distribution des valeurs est présenté en Tableau 4-10.  

Tableau 4-10 : Forme et distribution des valeurs pour le calcul d’incertitude par 
méthode Monte-Carlo. 

Grandeur Valeur 
Incertitude-type 

relative (%) 

Contribution 

(%) 

Type de 

distribution 

𝑁 𝑅𝑛222 (𝑑𝑚) 147 285 ± 384 0,26 34,4 Gamma 

𝑇 𝑅𝑛222  330 320 (70) s 0,02 0,0 Gaussienne 

𝑡𝑚 12 000,6 (10) s 8·10-4 0,0 Rectangulaire 

𝐴 𝑅𝑛 222  143 975 ± 217 Bq 0,3 11,6 Gaussienne 

Vd 43 462 (24) cm3 0,02 1,5 Gaussienne 

𝑑 3,896 (5) cm 0,12 3,8 Rectangulaire 

ℎ𝑑 0,096 7 (9) cm 0,93 15,1 Rectangulaire 

ℎ𝑐 0,947 8 (18) cm 0,18 33,5 Rectangulaire 

𝑹𝒅 𝑹𝒏𝟐𝟐𝟐  0,319 5 (14) 0,44   

 

Dans le cas d’un comptage, le GUM (JCGM, 2008b) indique qu’il faut utiliser une distribution 

de type Gamma. Comme la distribution de l’incertitude sur le temps est inconnue, elle est ici 

imposée rectangulaire afin de rester conservatif. Les distances sont mesurées entre deux points, 

nous choisissons ici une distribution rectangulaire qui est la plus appropriée.  

Les incertitudes calculées par les deux méthodes sont compatibles. L’incertitude sur le temps 

de mesure est négligeable dans le calcul d’incertitude par méthode classique.  
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4.5.2.3. Résultats de rendement pour l’ensemble des spectres 

La méthode d’analyse est appliquée sur l’ensemble des 19 spectres de 222Rn. L’ensemble des 

résultats est présenté en Figure 4-21. 

 

Figure 4-21 : Résultats de rendements calculés sur l’ensemble des spectres mesurés 
pendant 63 h d’exposition à une activité de référence en 222Rn. 

L’incertitude-type absolue sur les valeurs de rendement obtenu est de 0,001 4. La moyenne 

est évaluée à 0,320 avec un écart-type associé aux valeurs de 0,002. Ces résultats sont 

compatibles avec le rendement calculé par méthode Monte-Carlo qui est de 0,318 6 (3) (cf. 

§  Chapitre 3). 

4.5.3. Analyse des pics de 218Po et de 214Po 

Sur l’ensemble de ces mesures nous analysons aussi les résultats liés aux deux descendants 

du 222Rn, le 218Po et le 214Po. Le rendement de détection pour les descendants est différent de 

celui du gaz du fait de leur comportement dans le volume.  

À l’inverse, les deux descendants sont tous les deux déposés à la surface du détecteur. Le 

signal du 214Po provient en fait du 218Po qui a été capturé à la surface du détecteur et s’est 

désintégré au cours du temps. Il est ainsi possible de comparer directement la surface de ces 

deux pics sur les spectres après obtention de l’équilibre (soit 4 heures).  

Les résultats présentés en Figure 4-22 correspondent au rapport de comptage entre le pic de 
218Po et le pic de 214Po. L’incertitude-type relative associée à ce calcul s’exprime par la relation : 

𝑢 (𝑁 𝑃𝑜218 𝑁 𝑃𝑜214⁄  )

𝑁 𝑃𝑜218 𝑁 𝑃𝑜214⁄
=  √(

𝑢 (𝑁 𝑃𝑜218  )

𝑁 𝑃𝑜218
)

2

+ (
𝑢 (𝑁 𝑃𝑜214 )

𝑁 𝑃𝑜214   
)

2

,  (4.33) 
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l’incertitude présentée dans le graphique correspond à l’incertitude élargie à k = 2 : 

 

Figure 4-22 : Rapport des pics du 218Po et du 214Po après obtention de  l’équilibre.  

L’incertitude absolue élargie à k = 2 varie de 0,006 à 0,008 pour l’ensemble des valeurs des 

rapports. La moyenne est évaluée à 0,981 avec un écart-type de 0,005. Ce résultat est compatible 

avec les données présentées en  § 1.1.1 à deux écarts-types. 

En utilisant les équations du § 4.5.2.1 appliquées au comptage de 218Po, nous pouvons 

déterminer expérimentalement le rendement lié au 218Po avec une incertitude associée comme 

le montrent les résultats présentés en Figure 4-23. 

 

Figure 4-23 : Résultats de la détermination expérimentale  du rendement pour le pic de 
218Po.  
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L’incertitude absolue élargie à k = 2 est de 0,003 pour l’ensemble des valeurs. La moyenne du 

rendement du 218Po est de 0,465 avec un écart-type sur les résultats de 0,002. Ce rendement est 

inférieur au rendement calculé par MCNPX pour un dépôt sur un détecteur silicium qui doit être 

proche de 0,495 (2). Nous savons cependant que tous les atomes de 218Po produits, ne sont pas 

chargés, d’où l’écart entre les deux valeurs. En comparant les deux rendements, il est possible de 

déterminer le taux de descendants chargés en faisant le rapport du rendement de détection 

calculé et le rapport du rendement théorique. L’incertitude-type relative du taux de descendants 

chargés correspond à la racine carrée de la somme quadratique des incertitudes types relatives 

du rendement expérimental et du rendement théorique. Les résultats avec leurs incertitudes 

élargies à k = 2 sont présentés en Figure 4-24. 

 

Figure 4-24 : Pourcentage de 218Po descendants chargés. 

La moyenne du taux de 218Po chargé est évaluée à 0,939 avec un écart-type sur les résultats 

de 0,004. Ce résultat est compatible avec celui obtenu par (Dua, et al., 1983) qui était de 

91,4 (14) % (cf. Chapitre 2) en tenant compte des incertitudes élargies à k = 2. 

4.6. Conclusion 

Nous avons mis en place un dispositif expérimental capable de produire une atmosphère de 
222Rn avec une incertitude-type relative de 0,3 % sur l’activité volumique. Ce dispositif permet le 

contrôle et le suivi précis des différents paramètres de l’air tel que le débit, la pression, la 

température et l’humidité relative. Avec ce dispositif expérimental, nous avons pu valider les 

hypothèses faites sur les caractéristiques du dispositif en tenant compte des incertitudes 

associées à la mesure.  

Nous avons tout d’abord réalisé une analyse des régions d’intérêt (ROI) propres à chacun des 

isotopes. Ceci nous a permis de minimiser les paramètres d’incertitude et de dépendre 

uniquement du comptage, soit une incertitude type-relative de 0,5 % sur nos mesures. Nous 

avons montré qu’avec ce dispositif, l’évolution des comptages liés au 222Rn et à ses descendants, 

le 218Po et le 214Po, suivent la décroissance du 222Rn. L’équilibre entre chaque élément est bien 

atteint après 4 h de circulation. L’hypothèse d’une perte de descendants due à l’énergie de recul 
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n’est donc pas avérée ou est négligeable compte tenu de nos incertitudes lors de l’analyse des 

régions d’intérêt du spectre. Les conditions expérimentales pour cette mesure étaient optimales, 

car le débit, la température, la pression et le taux d’humidité sont restés stables au cours des 117 

mesures réalisées. 

Par la suite l’étude a été étendue à l’évaluation des paramètres d’influence sur la mesure. La 

géométrie choisie a été optimisée pour éviter l’influence des paramètres tels que la pression, 

l’humidité, le débit et la température lors de la mesure. Afin de valider ce comportement de 

façon expérimentale, l’impact de chacun de ces paramètres a été étudié à l’aide de plusieurs 

expériences dans des conditions bien définies. Les résultats ont par la suite été comparés entre 

eux tout en essayant de simplifier au maximum la méthode d’analyse afin de minimiser les 

paramètres d’incertitude. L’influence de ces paramètres est négligeable en tenant compte des 

incertitudes de mesure, comme décrit ci-dessous :  

 le débit n’a pas d’influence sur la mesure du 222Rn entre 0 et 2 L.min-1 (incertitude-type 

relative sur les mesures de 0,5 %) : le taux de descendants capturés reste le même dans 

toute la gamme de débit et, le champ électrique est assez intense pour capturer les 

descendants chargés ; 

 la pression totale entre 900 et 1 050 hPa n’a pas d’influence sur le comptage lié au pic de 
222Rn et de ses descendants (incertitude-type relative sur les mesures de 0,5 %). La perte 

d’énergie du rayonnement alpha émis par le radon reste négligeable du fait de la petite 

géométrie et la variation de pression n’entraîne pas de différence sur le taux de 

descendants capturés ; 

 la température n’a pas d’influence sur le taux de descendants capturé à la surface du 

détecteur. Il est important de bien s’assurer que le dispositif de mesure et les tubes de 

prélèvement soit à la même température que l’atmosphère à mesurer. Ceci permet d’éviter 

d’appliquer une correction sur les résultats mesurés ; 

 l’humidité n’a pas d’influence sur la mesure du 222Rn et ses descendants entre 0 % RH et 

90 % RH (incertitude-type relative sur les mesures de 0,4 % à 0,6 %). Les descendants 

chargés produits sont capturés assez rapidement pour empêcher leur neutralisation due à 

la vapeur d’eau présente dans l’air ; 

 aucune dérive de la mesure n’a été observée après 4 jours consécutifs d’exposition à une 

atmosphère en 222Rn (incertitude-type relative sur les mesures de 0,5 %) ; 

 le rendement de détection du dispositif reste le même pour toute la gamme d’activité 

volumique (incertitude-type relative sur les mesures de 0,7 % à 0,9 %) : même dans le cas 

où l’activité volumique en 222Rn est forte, les effets de neutralisation n’ont pas le temps de 

se produire du fait de la capture très rapide des descendants.  

Par la suite, l’analyse des résultats a été réalisée pour évaluer précisément la surface de 

chaque pic et notamment corriger les résultats de comptage en tenant compte de la traîne de 

chaque pic. Nous avons utilisé le logiciel Colegram du LNE-LNHB qui nous a permis d’utiliser une 

fonction mathématique décrivant une gaussienne avec deux traînes à gauche afin de l’ajuster au 

mieux sur un pic alpha. Après analyse des résidus, nous avons vu que la méthode est adaptée à 

notre spectre. La méthode présente aussi une bonne reproductibilité et donne des résultats 

compatibles en tenant compte des incertitudes associées. Il sera cependant peut-être utile 

d’utiliser à l’avenir une méthode plus récente telle que la fonction « BEST » (Pommé, et al., 2015) 

qui devrait permettre d’obtenir un résidu plus petit. Cette analyse a permis d’évaluer 

expérimentalement le rendement de détection lié au 222Rn à 0,320 (2) avec une incertitude-type 

relative de 0,6 % qui est compatible avec les calculs MCNPX donnant un rendement de 

0,318 6 (3) (cf. Chapitre 3). L’évaluation de l’incertitude sur la mesure a été réalisée par deux 
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approches, la méthode classique et la méthode Monte-Carlo ; les deux méthodes ont donné le 

même résultat.  

L’analyse plus complète des spectres nous a permis aussi d’évaluer le rendement de détection 

lié aux descendants du 222Rn : que sont le 218Po et le 214Po. Tout d’abord le rapport des comptages 

liés aux deux spectres est évalué à 0,981 (5) qui est à comparer avec le rapport calculé à partir 

des données nucléaires qui est de 0,991 53. Ce résultat reste compatible avec le calcul utilisant 

les données nucléaires à k = 2. La légère différence peut s’expliquer par un détachement de 

noyaux de recul produit par la désintégration du 218Po sur le filtre qui seraient chargés et donc 

capturés à la surface du détecteur. Ces noyaux de recul seraient donc détectés en tant que 214Po 

mais pas en 218Po. Ce phénomène a déjà été mis en évidence à l’aide d’une étude sur deux filtres 

plans collés l’un à l’autre ; le deuxième filtre montrait la présence de descendants alors qu’il ne 

devait pas en avoir. Au vu de nos incertitudes, il n’est cependant pas possible de conclure sur ce 

phénomène. Ce léger écart ne pose cependant aucun problème pour la méthode de mesure qui 

est principalement basée sur la mesure du gaz et du premier descendant capturé (222Rn et 218Po 

pour le radon et 220Rn et 216Po pour le thoron). Il sera cependant nécessaire de tenir compte de 

cet écart dans le cas où le dispositif est utilisé pour la mesure d’une activité de référence en 222Rn 

en utilisant le pic du 214Po. 

Enfin il nous a été aussi possible d’évaluer le rendement lié au 218Po dans le dispositif qui est 

de 0,465 (2). Ce rendement est légèrement inférieur à celui calculé par méthode Monte-Carlo de 

0,495 (2), ce qui montre qu’une petite partie des descendants n’est pas chargée. Dans le cas 

présent, le taux de 218Po chargé et capturé représente 93,9 (4) % du 218Po produit par le 222Rn, ce 

qui est compatible avec les résultats présentés par (Dua, et al., 1983) de 91,4 (14) % en tenant 

compte des incertitudes.  
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 Mesure de thoron et Chapitre 5.
comparaison des résultats 

Le dispositif de mesure ainsi conçu a été validé par la production d’une atmosphère en 222Rn 

à l’aide de l’étalon de référence. Nous avons évalué le rendement de détection du gaz à 0,320 (2), 

ce qui est compatible avec les résultats effectués par calcul Monte-Carlo sous MCNPX. Les 

résultats obtenus par calcul pour le rendement du 220Rn sont identiques à ceux du 222Rn dans le 

cas de notre géométrie. Nous pouvons ainsi directement utiliser ce rendement de détection pour 

l’évaluation de l’activité volumique du 220Rn.  

Ce chapitre présente l’ensemble des études effectuées avec le dispositif de mesure sur une 

atmosphère de 220Rn. Après avoir effectué les études expérimentales nécessaires à l’évaluation 

des paramètres d’influence sur la mesure du 220Rn, nous présentons les résultats obtenus et 

notamment le bilan d’incertitude associé.  

La dernière partie de ce chapitre présente les différentes comparaisons qui ont été mises en 

place avec d’autres systèmes de mesure de référence provenant des homologues étrangers du 

LNE-LNHB.  

5.1. Banc mis en place pour la mesure du thoron 

Du fait de sa période très courte, il n’est pas possible d’utiliser la même technique que celle 

présentée en Chapitre 4 pour créer une atmosphère en 220Rn. Cette fois-ci nous utilisons des 

sources de 228Th commercialisées par Pylon® (Pylon Electronics, 2015) que possède l’IRSN : 

 Source 1 : 3,60 (8) MBq au 8/03/10 à 12 h TU ; 

 Source 2 : 4,13 (16) MBq au 28/06/95 à 12 h TU. 

Le schéma en Figure 5-1 représente l’ensemble du circuit permettant la production 

d’atmosphère de haute activité volumique en 220Rn. Une circulation d’air sec et régulée à 

l’intérieur de la source permet la production d’une atmosphère constante en 220Rn. Avec ce type 

de montage, les activités volumiques de 220Rn produites varient de quelques 10 kBq.m-3 à 

1 MBq.m-3. Cette activité volumique sera fonction de l’activité de la source de 228Th utilisée ainsi 

que du débit de circulation dans la source, qui peut varier de 0 à 10 L.min-1. 

Cette atmosphère, créée en sortie de la source, circule dans un volume de 400 mL. Ce volume 

est utilisé comme zone de prélèvement de l’atmosphère de 220Rn. Le prélèvement de 

l’atmosphère est réalisé à l’aide d’une pompe et d’un débitmètre régulateur. Cette circulation 

forme une boucle fermée sur le volume de prélèvement et passe par le dispositif de mesure du 

thoron. La pompe, le débitmètre et le dispositif de mesure du thoron sont les mêmes que ceux 

utilisés lors des expériences avec le radon (cf. Chapitre 4). Le débit dans la source de 228Th et 

dans le dispositif de mesure sont régulés. La pression, la température et le taux d’humidité sont 

mesurées à intervalles de temps réguliers. 
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Figure 5-1 : Schéma de l’ensemble du montage expérimental pour la création 
d’atmosphère de référence en 220Rn pour des fortes concentrations proches du MBq.m-3. 
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Figure 5-2 : Banc permettant la création d’atmosphère de thoron à forte activité 
volumique. 

Ce dispositif expérimental (cf. Figure 5-2), permet la production d’atmosphères avec une 

forte activité volumique en thoron. Cette activité volumique élevée nous permet de réaliser des 

mesures avec un comptage suffisant pour un temps d’acquisition relativement court.   

5.2. Premiers tests de mesure  

5.2.1. Mesure d’une atmosphère de thoron avec et sans champ électrique 

Le premier test réalisé consistait à vérifier l’efficacité du champ électrique. Une atmosphère 

en thoron est ainsi mise en circulation sur le dispositif, avec un débit de 1 L.min-1, alors que 

champ électrique n’est pas en fonction. Un spectre est enregistré comme présenté en Figure 5-3. 

 

Figure 5-3 : Spectre d'une atmosphère de thoron obtenue sans champ électrique 
(acquisition de 700 secondes).  
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Sans champ électrique, il est difficile de différencier suffisamment le 220Rn du 216Po. La traîne 

liée au pic du 216Po ne présente pas la forme classique du pic alpha et remonte dans le pic du 
220Rn.  

Deux ROI sont choisies pour identifier le 220Rn, entre 2 600 keV et 6 300 keV, et le 216Po, entre 

6 570 keV et 6 870 keV. Ces ROIs sont visibles en Figure 5-3. Pour le pic du 220Rn, mélangé avec 

le 216Po, le taux de comptage est de 475 s-1 et le taux de comptage lié au pic de 216Po seul est de 

57 s-1. 

Une seconde mesure est lancée avec le champ électrique ; après 10 minutes d’attente, 

l’acquisition est lancée, le spectre obtenu est présenté sur la Figure 5-4 : 

 

Figure 5-4 : Spectre d'une atmosphère de thoron obtenu avec la mise en fonction du 
champ électrique (acquisition de 100 secondes). 

Les spectres des Figure 5-3 et Figure 5-4 sont relatifs à la même atmosphère en 220Rn. Il est 

maintenant possible d’identifier le 220Rn et le 216Po. Le taux de comptage est ainsi comparé pour 

les mêmes ROI. L’ensemble des deux ROI donne un taux de comptage de 986 s-1 alors que la ROI 

de 220Rn donne 437 s-1 et celle de 216Po donne 525 s-1. Le taux de comptage lié au 216Po augmente 

ainsi d’un facteur proche de 10. Ce test nous démontre l’efficacité du champ électrique pour la 

capture de 216Po.  

5.2.2. Mesure d’une forte activité volumique en thoron 

L’avantage du montage en Figure 5-1 est qu’il nous permet de mesurer de  fortes activités en 
220Rn. Notre dispositif possède cependant une limite haute de détection. Passée cette limite, le 

spectre ne devient plus exploitable (cf. Figure 5-5).  
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Figure 5-5 : Spectre obtenu pour une mesure d’activité volumique très élevée (environ 
100 MBq.m-3). 

En effet, du fait du temps de mise en forme du signal relativement long de 2 µs, dans le cas 

d’une activité volumique de plus de 100 MBq.m-3, il ne sera parfois plus possible de différencier 

deux émissions alpha provenant de deux désintégrations différentes. Nous avons ainsi 

l’apparition d’un empilement de deux particules alpha ou d’un alpha et d’un bêta visible à droite 

sur le spectre. Dans notre cas, nous nous limiterons à des activités volumiques de l’ordre de 

quelques kBq.m-3 à  quelques MBq.m-3. 

Contrairement au spectre présenté en Figure 5-4, le pic du 220Rn est perturbé par le 212Bi qui 

n’était pas visible dans le spectre précédent du fait de la plus faible activité volumique en 220Rn. 

Afin d’évaluer le comptage lié au 220Rn, il est nécessaire de soustraire le comptage provenant du 
212Bi. 

5.3. Analyse du spectre et des descendants à vie longue du thoron 

5.3.1. Évolution du spectre au cours du temps 

Une circulation constante d’air sec sur la source de 228Th nous permet de produire une 

atmosphère constante en 220Rn dans le petit volume de dilution. Cette atmosphère est mesurée 

par notre dispositif en la faisant circuler avec un débit de 1 L.min-1. Le spectre obtenu est 

présenté en Figure 5-6. La forme du spectre du thoron est identique à celle du radon.  

Le gaz, se distribuant dans tout le volume, produit un pic large sur la gauche du spectre. Son 

premier descendant, le 216Po, est directement à l’équilibre avec le gaz, les descendants chargés 

sont capturés à la surface du détecteur et forment un pic bien résolu. La traîne du 216Po se 

superpose légèrement au pic du 220Rn. Il sera nécessaire d’évaluer cette traîne pour estimer 

correctement la surface du pic du 220Rn. 
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Figure 5-6 : Exemple de spectre obtenu après une exposition de 100 secondes à une 
atmosphère d’environ 1 MBq.m-3 de 220Rn.  

Comme nous l’avons décrit en § 1.2.1, le descendant du 216Po, le 212Pb, possède une période 

relativement longue de plus de 10 h. Il s’agit d’un émetteur bêta qui n’est pas détecté dans cette 

région du spectre. Il se désintègre en 212Bi (T1/2 = 60,54 min) qui, lui, est un émetteur alpha et 

bêta. Ce radionucléide sera donc détecté par le système. Au vu de l’énergie d’émission principale 

du 212Bi qui est de 6 051 keV, celui-ci va perturber le pic alpha du 220Rn (cf. Figure 5-7). 

 

Figure 5-7 : Exemple de spectre obtenu après une exposition de 4 000 secondes à une 
atmosphère d’environ 1 MBq.m-3 de 220Rn.  
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Son apparition sera progressive au cours du temps à cause de la longue période de l’élément 

père du 212Bi. Comme nous l’avons calculé en § 1.2.1 (cf. Figure 1-13), l’équilibre sera atteint 

après 4 jours d’exposition.  

Le dernier élément visible dans le spectre est le 212Po (T1/2 = 300 ns), descendant du 212Bi, et 

émetteur alpha de haute énergie, qui est donc bien séparé des autres pics et visible à droite du 

spectre. Cet élément atteindra aussi un état d’équilibre après 4 jours d’exposition à l’atmosphère 

en thoron.  

Notons qu’avec un tel spectre, il est possible de savoir si l’atmosphère en 220Rn est polluée  

par du 222Rn. En effet, le 214Po ayant une énergie d’émission de 7 686 keV, le pic correspondant 

sera bien visible entre le 216Po et le 212Po. 

5.3.2. Analyse des descendants à vie longue capturés à la surface du détecteur 

Comme l’activité en thoron est constante au cours du temps, nous avons vu que l’activité en 

descendants déposés sur le détecteur va augmenter au cours de la mesure jusqu’à un équilibre 

atteint après 4 jours. (cf. Chapitre 1 : Figure 1-13). Une fois la mesure arrêtée, il sera donc 

nécessaire d’attendre la décroissance des descendants à vie longue (212Pb et 212Bi) pour que 

l’activité déposée ait disparu, soit plus de 4 jours. Cette durée étant assez élevée, il nous est 

possible de mesurer directement le dépôt de descendants à vie longue à la surface du détecteur 

après une mesure de 220Rn. 

En effet, après la mesure d’une atmosphère en 220Rn, la circulation dans la source de 228Th est 

arrêtée et nous utilisons le circuit de dérivation autour de la source afin de faire circuler de l’air 

propre et sec dans le dispositif. Une mesure est lancée après 10 minutes de rinçage, et obtenons 

le spectre visible en Figure 5-8. 

 

Figure 5-8 : Spectre réalisé dans le dispositif après une exposition à une forte activité 
volumique en 220Rn. Temps d’acquisition de 2 700 s. 
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Sur ce spectre, deux descendants, le 212Bi et le 212Po, sont visibles. Le pic du 212Po présente 

une traîne à droite qui n’était pas ou peu visible sur les spectres précédents du fait du faible 

comptage. Cette traîne est due à une coïncidence entre le rayonnement bêta émis par le 212Bi et 

la particule alpha émise par le 212Po. En effet, le temps de mise en forme de notre système 

d’acquisition est de 2 μs alors que la période du 212Po est de 300 ns (cf. Annexe A). Il ne nous est 

donc pas possible de différencier ces deux événements d’où l’apparition de cette traîne 

correspondant à la somme de l’énergie déposée dans le détecteur par les particules alpha du 
212Po et bêta du 212Bi. L’évaluation du comptage provenant du 212Po devra donc se faire en tenant 

compte de l’ensemble de la surface du pic, traîne à droite incluse.   

Le spectre est étalonné en énergie en utilisant le centroïde des 2 pics principaux comme 

identifié sur la Figure 5-8. Celui de gauche correspond à l’énergie d’émission principale du 212Bi 

soit 6 051,04 (3) keV et celui de droite à l’énergie d’émission du 212Po soit 8 785,17 (11) keV (Bé, 

et al., 2013). Cet étalonnage en énergie permet de déterminer l’énergie des autres petits pics 

présents sur le spectre identifiés par les numéros 1, 2 et 3 sur la Figure 5-8.  

Le pic 1 à gauche du spectre a un centroïde placé à 5 762 keV correspondant à l’émission 

alpha du 212Bi avec une énergie de 5 768,29 (6) keV et une intensité de 0,61 (3) %. Le pic numéro 

2 a un centroïde placé à 5 604 keV, ce qui correspond aux deux émissions alpha de 

5 606,60 (5) keV et 5 625,7 (4) keV avec des intensités respectives de 0,43 (3) % et 0,060 (3) %. 

Enfin, nous pouvons observer un petit pic à droite du spectre dont le centroïde est placé à 

10 546 keV : ce pic correspond à une émission alpha du 212Bi à 10 552,1 (2) keV avec une 

probabilité de 0,010 6 (7) %. Du fait de la forte activité mesurée, nous sommes capables 

d’observer la majorité des pics alpha de 212Bi et de 212Po ; dans le cas d’une mesure à une activité 

plus faible, seuls les deux pics principaux sont observables comme le montre la Figure 5-9. 

 

Figure 5-9 : Spectre obtenu après une exposition à une atmosphère en 220Rn de 
quelques kBq.m-3 et un rinçage du volume avec de l’air propre. Temps d’acquisition de 
67 000 s. 
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Ces deux descendants sont donc bien identifiés par spectrométrie alpha. La contribution du 
212Bi qui apparait dans le pic de 220Rn devra cependant être soustraite afin d’utiliser le 

rendement de détection du dispositif évalué par le transfert d’un étalon de 222Rn (cf. Chapitre 3).  

5.3.3. Propositions de méthodes expérimentales pour évaluer le comptage 
provenant du pic de 212Bi 

Au vu des caractéristiques de ces descendants à vie longue, trois approches ont été 

envisagées. 

 La première méthode consiste à réaliser une mesure du 212Bi déposé à la surface du 

détecteur après la mesure de l’atmosphère en 220Rn. Cette mesure correspond à 

l’expérience décrite précédemment : une fois la mesure de 220Rn terminée, le volume est 

nettoyé avec de l’air propre afin de lancer une deuxième mesure sans 220Rn qui permettra 

d’obtenir un spectre identique à celui de la Figure 5-9. L’évaluation du comptage 

provenant du 212Bi sera donc possible directement sur le pic alpha mesuré. En tenant 

compte des temps de mesure et de la période du 212Bi, il sera par la suite possible de 

soustraire le comptage lié au 212Bi dans le pic du 220Rn. 

 La deuxième méthode serait d’utiliser directement le spectre obtenu lors de la mesure de 

l’atmosphère en 220Rn. Comme pour le radon, en utilisant le logiciel Colegram (Lépy, 

2004), il est possible d’ajuster une fonction mathématique à la forme du pic du 220Rn puis 

une autre au pic du 212Bi qui permettra d’évaluer le comptage lié à chacun des deux 

radionucléides. La forme du pic du 220Rn est d’abord déterminée avec une mesure pour 

une forte activité volumique en 220Rn et un temps d’exposition très court ; ce qui permet 

de négliger le comptage lié au 212Bi. L’exposition est par la suite prolongée afin que 

l’activité en 212Bi augmente ; l’évaluation de la surface du 212Bi peut ainsi être réalisée en 

ajoutant une autre fonction mathématique. 

 La dernière méthode envisagée est d’utiliser directement le spectre mesuré et plus 

particulièrement le pic du 212Po. Du fait de sa période très courte, ce radionucléide est 

directement à l’équilibre avec le 212Bi (cf. § 1.2.1). Connaissant le rapport 

d’embranchement entre les deux éléments (Bé, et al., 2013), il est possible d’en déduire le 

comptage provenant du 212Bi en utilisant le pic du 212Po. Comme nous l’avons vu sur les 

spectres précédents, le pic de 212Po est bien séparé des autres éléments, l’évaluation du 

comptage lié à ce pic est donc plus simple à réaliser.  

Cette dernière méthode nous semble la plus appropriée à mettre en œuvre, elle sera donc 

retenue pour soustraire le comptage du 212Bi dans le pic du 220Rn.  

5.3.4. Vérification du rapport d’embranchement entre le 212Bi et le 212Po dans 
notre système  

Sachant que nous allons utiliser le pic du 212Po pour déterminer le comptage en 212Bi, il nous 

faut connaître le rapport d’embranchement entre ces deux éléments. Les émissions alpha du 
212Bi sont présentées en Tableau 5-1. 
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Tableau 5-1 : Émission alpha du 212Bi (Bé, et al., 2013). 

Énergie (keV) Intensité (%) 

5 302 (2) 0,000 040 (4) 

5 344 (2) 0,000 36 (3) 

5 481,4 (3) 0,005 0 (4) 

5 606,60 (5) 0,43 (3) 

5 625,7 (4) 0,060 (3) 

5 768,29 (6) 0,61 (3) 

6 051,04 (3) 25,1 (1) 

6 090,14 (3) 9,7 (1) 

Intensité totale 35,91 (14) 

 

Comme l’équilibre entre le 212Po et le 212Bi est immédiat, et que le 212Po se désintègre 

uniquement par transition alpha, le taux de transitions alpha du 212Po correspond au taux de 

transitions bêta du 212Bi soit 64,09 (14) %. Le rapport entre les émissions alpha du 212Po et celles 

du 212Bi s’écrit : 

𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛼( 𝑃𝑜212 )
=
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
=
35,91

64,09
= 0,560 (3), (5.1) 

Ce rapport est vérifié directement avec un spectre obtenu à l’aide du dispositif de mesure. 

Une atmosphère en 220Rn de quelques kBq.m-3 est mesurée. Après quelques heures d’exposition, 

la chambre est rincée avec de l’air propre. Après quelques minutes, il ne reste plus que le 212Bi et 

le 212Po déposés à la surface du détecteur comme le montre la Figure 5-10 :  

 

Figure 5-10 : Spectre du dépôt de 212Bi et 212Po à la surface du détecteur après une 
exposition à une atmosphère en 220Rn. 
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Comme les deux éléments sont à l’équilibre, nous pouvons réaliser le rapport du comptage 

correspondant à chaque région d’intérêt des deux éléments. Ce rapport est de : 

𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
=
11 122

19 808
= 0,561 (7). (5.2) 

L’incertitude-type relative sur le rapport correspond à la racine carrée de la somme 

quadratique des incertitudes-types relatives liées aux deux comptages, elle est ici de 1,2 %. Ce 

résultat est compatible avec le résultat du calcul (5.1). Nous pouvons donc utiliser le pic du 212Po 

afin de déduire le comptage provenant du 212Bi dans le pic du 220Rn. 

5.4. Évolution du taux d’émanation de la source de 228Th produisant 
le 220Rn 

Le dispositif permet de mesurer une atmosphère en 220Rn ; celle-ci doit être cependant 

constante au cours du temps. En effet, dans le cas d’une atmosphère en 220Rn de faible activité, il 

sera difficile d’identifier des variations de concentration du fait du taux de comptage très faible. 

Prenons comme exemple une activité volumique de 10 kBq.m-3, soit 10-2 Bq.cm-3 de 220Rn. Le 

rendement de détection lié au pic du 220Rn étant de 0,320 (2) pour un volume de détection de 

12,44 (4) cm3, le taux de comptage peut être estimé à :  

12,44 × 10−2  × 0,320 = 0,04 𝑠−1. (5.3) 

Il est donc impossible de vérifier si l’atmosphère est constante dans le temps sur de très 

courtes durées. Nous pouvons cependant vérifier si le taux d’émanation en 220Rn de la source est 

constant au cours du temps à l’aide de ce nouveau dispositif de mesure. Pour cela nous réalisons 

des mesures très courtes du 220Rn produit par la source à un débit constant. Le dispositif 

présenté en Figure 5-1 est utilisé pour produire une atmosphère en 220Rn, le débit d’air sec 

provenant du circuit d’air comprimé étant régulé par un débitmètre massique en entrée de la 

source de 228Th. Les résultats de mesure du débit sont présentés en Figure 5-11. 

 

Figure 5-11 : Mesure du débit d’air sec en entrée de la source de 228Th. 
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Sur tout le temps d’exposition, la valeur du débit diminue d’environ 1 %. Notons aussi la 

présence de pics de débit de 0,003 L.min-1. Ces pics se reproduisent toutes les 300 secondes ; ils 

proviennent du cycle du système de séchage de l’air comprimé utilisé par l’ensemble des 

installations de BACCARA. Ces variations restent faibles sur l’ensemble des mesures, mais elles 

peuvent entraîner une variation de la concentration en 220Rn qui peut être observable en 

réalisant une série de mesures.  

Pendant tout le temps d’exposition (soit 4 100 secondes), 40 spectres de 100 secondes ont 

été enregistrés par le dispositif de mesure (cf. Figure 5-12). L’activité volumique en sortie de la 

source étant de l’ordre de 700 kBq.m-3, ces très courtes acquisitions étaient suffisantes pour 

obtenir une statistique de comptage conséquente.  

 

Figure 5-12 : Dernier spectre obtenu pendant l’exposition à l’atmosphère en thoron soit 
4 100 secondes d’exposition, la durée d’acquisition est de 100 secondes.  

L’analyse de chaque spectre est réalisée en utilisant une région d’intérêt correspondant à 

chacun des pics comme visible sur la Figure 5-12 : 

 ROI du 220Rn entre 2 600 et 6 330 keV ; 

 ROI du 216Po entre 6 370 et 6 850 keV ; 

 ROI du 212Po entre 8 000 et 9 900 keV. 

Le temps d’acquisition pour chaque mesure est le même (100 s), il est donc possible de 

comparer directement les résultats obtenus pour les 40 mesures. Les résultats avec leur 

incertitude élargie à k = 2 sont présentés en Figure 5-13. L’incertitude-type absolue sur le 

nombre d’évènements est calculée au moyen d’une méthode de type B (JCGM, 2008a) en 

utilisant la loi de Poisson, elle est prise égale à la racine carrée du comptage. 
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Figure 5-13 : Résultats pour les fenêtres de 220Rn+ 212Bi et de 216Po. 

Les résultats provenant du pic du 216Po sont stables au cours du temps. La moyenne du 

comptage est de 54 691 avec un écart-type de mesure de 266. L’incertitude-type relative sur le 

comptage est de 0,4 %, l’ensemble des résultats sont compatibles. 

Dans le cas de la fenêtre du 220Rn mélangé au 212Bi la moyenne du comptage est de 44 290 

avec un écart-type de 248. L’incertitude-type relative sur la mesure est de 0,5 %, l’ensemble des 

résultats sont compatibles. Les comptages de la région d’intérêt du radon nécessitent cependant 

une correction ; en effet, la contribution du 212Bi augmente au cours du temps. Ce phénomène est 

vérifié en analysant la fenêtre du 212Po (cf. Figure 5-14) présentant un équilibre séculaire 

immédiat avec le 212Bi. 

 

Figure 5-14 : Évolution du comptage de la région d’intérêt du pic de 212Po tout au long 
de l’exposition. 
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Nous utilisons la dernière méthode présentée en § 5.3.3, sélectionnée pour soustraire le 

comptage lié au 212Bi présent dans le pic du 220Rn. Le pic du 212Po est utilisé pour en déduire le 

comptage lié au 212Bi dans le pic du 220Rn en utilisant le rapport d’embranchement des deux 

émissions alpha :  

𝑁 𝐵𝑖212 = 𝑁 𝑃𝑜212  
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
, (5.4) 

où 𝑁 𝑃𝑜212  est le comptage provenant du 212Po, 𝑁 𝐵𝑖212  le comptage provenant du 212Bi, 𝛼( 𝐵𝑖212 ) le 

taux d’émission alpha du 212Bi et 𝛽( 𝐵𝑖212 ) le taux d’émission bêta du 212Bi correspondant au pic 

alpha du 212Po. L’évaluation du comptage lié à la fenêtre du 220Rn sans les comptages du 212Bi 

s’écrit alors :  

𝑁 𝑅𝑛220 = 𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 −  𝑁 𝐵𝑖212 = 𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 −𝑁 𝑃𝑜212  
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
, (5.5) 

où 𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212  est le comptage de la région d’intérêt du pic du 220Rn et du 212Bi. Sachant que ces 

variables sont indépendantes, le carré de l’incertitude absolue associée au comptage  𝑁 𝑅𝑛220  est 

donnée par l’équation (5.6) : 

𝑢2 (𝑁 𝑅𝑛220 ) =  𝑢2 (𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 ) +  (
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
)

2

𝑢2 (𝑁 𝑃𝑜212 ) + 

(
𝑁 𝑃𝑜212

𝛽( 𝐵𝑖212 )
)

2

𝑢2 (𝛼( 𝐵𝑖212 )) + ( 
𝑁 𝑃𝑜 212 𝛼( 𝐵𝑖212 )

(𝛽( 𝐵𝑖212 ))
2 )

2

𝑢2 (𝛽( 𝐵𝑖212 )), 

(5.6) 

où u(X) représente l’incertitude-type absolue de la valeur X. Les résultats obtenus avec leurs 

incertitudes élargies à k = 2 sont présentés en Figure 5-15.  

 

Figure 5-15 : Résultat du comptage lié au pic de 220Rn avec la correction des comptages 
liés au 212Bi.  
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L’incertitude-type relative liée au comptage de 220Rn avec la correction appliquée est de 

0,5 %. La moyenne du comptage est de 43 662 avec un écart-type de mesure de 251, soit 0,58 % 

en relatif. L’ensemble des résultats étant compatibles, l’émanation de la source en 220Rn peut 

être considérée  comme constante, compte-tenu de la faible variation du débit tout au long de 

l’exposition. Dans le cas présent la correction due au 212Bi est petite, le temps d’exposition étant 

court, l’activité en 212Bi reste faible même, pour les dernières mesures où l’activité en 212Bi 

correspond à 4 % du comptage en 222Rn.  

5.5. Paramètres d’influence sur la mesure 

Nous avons déjà étudié les paramètres d’influence sur la mesure du radon dans l’air. Comme 

nous l’avons présenté au Chapitre 2 et au Chapitre 3, les descendants du radon et du thoron sont 

immédiatement capturés après leur création dans le dispositif. Leur temps de séjour étant très 

bref, ils n’ont pas le temps de se neutraliser. Nous avons montré qu’avec le 222Rn, une variation 

d’humidité ou de pression n’avait pas d’impact sur le taux de capture des descendants. Sachant 

que ces paramètres ont été bien étudiés dans le dispositif pour le 222Rn (Sabot, et al., 2015b), il 

n’est pas nécessaire de réaliser à nouveau ces études pour le 220Rn.  

Le seul paramètre pouvant influencer la mesure du thoron est le débit de circulation dans le 

dispositif. En effet, du fait de la très courte période du thoron (55,8 (3) s), le débit peut avoir une 

influence sur la quantité de ce gaz arrivant dans le système de mesure et sur sa distribution dans 

le volume de mesure. Nous avons vu dans le Chapitre 3 que le débit choisi de 1 L.min-1 est 

suffisant pour obtenir une concentration homogène en 220Rn dans le dispositif, il est cependant 

nécessaire de vérifier expérimentalement ce résultat.  

Nous utilisons ici le montage présenté en Figure 5-1. Une circulation d’air sec constante de 

1 L.min-1 dans  la source de 228Th permet de produire une atmosphère d’activité volumique en 
220Rn constante (cf. § 5.4) dans le volume de dilution de 400 mL. Cette atmosphère est prélevée 

par une seconde boucle indépendante qui circule dans le dispositif de mesure. Le débit de 

circulation dans le dispositif de mesure peut ainsi varier de 0 à 2 L.min-1. Une régulation, assurée 

par un débitmètre massique, permet d’assurer un débit stable avec une grande précision tout au 

long de la mesure du 220Rn.  

Cette expérience est réalisée pour plusieurs débits de circulation dans le dispositif de mesure. 

Les paramètres expérimentaux sont enregistrés au cours du temps ; l’ensemble des données 

sont présentées dans le Tableau 5-2. 

Tableau 5-2 : Synthèse des conditions expérimentales.  

Débit (L.min-1) Pression (hPa) Humidité relative (% RH) Température (°C) 

0,401 (5) 995,8 (3) 1 (1) 23 (1) 

0,600 (5) 1 002,2 (6) 1 (1) 25 (1) 

0,800 (5) 1 004,9 (4) 1 (1) 23 (1) 

1,001 (5) 1 003,2 (5) 3 (1) 22 (1) 

2,000 (5) 997,3 (6) 1 (1) 23 (1) 

Note : les valeurs correspondent ici à la moyenne des mesures pendant la durée de l’exposition, l’incertitude 

correspond à l’écart-type des résultats si celui-ci est plus grand que l’incertitude sur l’étalonnage de 

l’appareil de mesure. 



 
 

154 
 
 

L’analyse des spectres obtenus est réalisée en utilisant les régions d’intérêt présentées en 

Figure 5-12. L’équation (5.5) est utilisée pour déterminer le comptage lié au pic du 220Rn en le 

corrigeant de la présence du 212Bi.  

Dans le dispositif expérimental, la distance de 50 cm entre le volume de prélèvement et le 

dispositif de mesure n’est pas négligeable. En effet, suivant le débit utilisé, l’activité volumique 

thoron peut décroître avant d’atteindre le volume de mesure, ce qui provoquerait un biais dans 

la mesure.  

L’activité volumique mesurée doit donc être corrigée en tenant compte de la décroissance du 
220Rn, du volume du tube entre le point de prélèvement et le volume de mesure ainsi que le débit 

de circulation. La décroissance du thoron dans le tube se traduit par l’équation (5.7). 

𝑁 𝑅𝑛220 = 𝑁 𝑅𝑛220 (0) 𝑒
(− 𝜆

𝑅𝑛220
𝑉𝑡
𝑄
)
= 𝑁 𝑅𝑛220 (0)  ×  𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒 (5.7) 

où 𝑁 𝑅𝑛220  représente le comptage lié à la région d’intérêt du pic du 220Rn dans le dispositif de 

mesure, 𝑁 𝑅𝑛220 (0) est le comptage lié à la région d’intérêt du pic du 220Rn au point de 

prélèvement, Vt correspond au volume du tube entre le point de prélèvement et le volume de 

mesure, Q correspond au débit de circulation dans le tube et 𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒 le facteur de correction lié à la 

décroissance du thoron entre le point de prélèvement et le point de mesure.  

Les variables étant indépendantes, l’équation (4.10) permet de calculer l’incertitude associée 

à Ftube soit :  

𝑢2(𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒) = (−
𝑉𝑡
𝑄
𝑒
(− 𝜆

𝑅𝑛220
𝑉𝑡
𝑄
)
)

2

 𝑢2 (𝜆 𝑅𝑛220 ) + (
− 𝜆 𝑅𝑛220

𝑄
𝑒
(− 𝜆

𝑅𝑛220
𝑉𝑡
𝑄
)
)

2

 𝑢2(𝑉𝑡)

+ (
𝜆 𝑅𝑛220 𝑉𝑡

𝑄2
𝑒
(− 𝜆

𝑅𝑛220
𝑉𝑡
𝑄
)
)

2

 𝑢2(𝑄), 

(5.8) 

où u(X) représente l’incertitude absolue de la valeur X.  

L’incertitude-type relative s’écrit aussi : 

𝑢(𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒)

𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
= √(−

𝑉𝑡
𝑄
)
2

 𝑢2 (𝜆 𝑅𝑛220 ) + (
− 𝜆 𝑅𝑛220

𝑄
)

2

 𝑢2(𝑉𝑡) + (
𝜆 𝑅𝑛220 𝑉𝑡

𝑄2
)

2

 𝑢2(𝑄) . (5.9) 

Les mesures ont été réalisées avec des temps d’acquisition différents ; afin de comparer les 

résultats, les comptages sont divisés par leur temps d’acquisition tm soit : 

𝜏 𝑅𝑛220 =  
𝑁 𝑅𝑛220

𝑡𝑚 𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
,   (5.10) 

avec 𝜏 𝑅𝑛220  le taux de comptage corrigé du 220Rn, prenant en compte les corrections de 

décroissance dans le tube et le comptage provenant du pic du 212Bi. 

L’incertitude-type relative associée au taux de comptage provenant du 220Rn est calculée en 

utilisant la racine carrée de la somme quadratique des incertitudes-type relatives de chacune 

des variables :  
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𝑢(𝜏 𝑅𝑛220 )

𝜏 𝑅𝑛220
= √(

𝑢 (𝑁 𝑅𝑛220 )

𝑁 𝑅𝑛220
)

2

+ (
𝑢(𝑡𝑚)

𝑡𝑚 
)

2

+ (
𝑢(𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒)

𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
)

2

. (5.11) 

Dans le cas du pic du 216Po, le taux de comptage est calculé comme suit : 

𝜏 𝑃𝑜216 = 
𝑁 𝑃𝑜216

𝑡𝑚 𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
,   (5.12) 

avec 𝑁 𝑃𝑜216  le comptage provenant de la région d’intérêt du pic du 216Po. 

Dans nos conditions expérimentales, le volume séparant le point de prélèvement et la 

chambre de mesure est évalué à 25 (1) cm3 ; les taux de comptage sont calculés en tenant 

compte des données du 220Rn présentés en Annexe A. Le facteur de correction dû à la 

décroissance du thoron entre le point de prélèvement et le point de mesure varie de 0,954 pour 

un débit de 0,4 L.min-1 à 0,991 pour un débit de 2 L.min-1. L’ensemble des résultats avec leurs 

incertitudes élargies à k = 2 sont synthétisés en Figure 5-16. 

 

Figure 5-16 : Représentation des taux de comptage du 220Rn et du 216Po corrigés en 
fonction du débit de circulation dans le dispositif de mesure.  

L’incertitude-type relative sur les résultats varie de 0,5 % à 0,9 % pour le taux de comptage 

provenant du pic du 220Rn et de 0,5 % à 0,8 % pour le taux de comptage provenant du pic du 
216Po.  

Dans le cas du 220Rn  et du 216Po, le taux de comptage augmente avec le débit même avec la 

correction due à la décroissance du thoron dans le tube. Les résultats sont compatibles pour des 

débits supérieurs à 0,8 L.min-1. Ceci montre qu’au-dessus de ce débit, le taux de renouvellement 

dans le dispositif est assez grand pour réaliser une mesure dans les meilleures conditions, 

comme nous l’avons montré en Chapitre 3. La distribution du 220Rn dans le dispositif devient 

homogène et la période du 220Rn n’influence plus la réponse du système de mesure.  

http://www.rapport-gratuit.com/
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Le 216Po suit le même comportement que le 220Rn en fonction du débit. En effet, en calculant le 

rapport de comptage, en tenant compte de leur incertitude élargie à k = 2, l’ensemble des 

résultats sont compatibles comme le montre la Figure 5-17. 

 

Figure 5-17 : Résultats du rapport des taux de comptage entre le 216Po et le 220Rn. 

Le choix du débit de 1 L.min-1 est donc tout à fait justifié dans le cas des mesures du 220Rn, ce 

débit étant suffisant pour assurer l’homogénéité du 220Rn dans le dispositif de mesure. Ce débit 

peut être augmenté jusqu’à 2 L.min-1, ce qui permet de limiter la décroissance du 220Rn entre le 

volume de prélèvement et le volume de sortie. La Figure 5-18 représente l’évolution de Ftube en 

fonction de la longueur du tube séparant le point de prélèvement du volume de mesure.  

 

Figure 5-18 : Représentation du facteur de correction Ftube en fonction de la longueur 
d’un tube de 8 mm de diamètre intérieur. 
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Cette correction est proche de 1, mais n’est pas négligeable dans le cas où la longueur du tube 

est de quelques dizaines de centimètres. En utilisant un autre type de débitmètre, il serait 

possible d’étendre l’étude pour voir jusqu’à quel débit cette mesure est possible. Pour des débits 

très élevés, la limite serait principalement liée à la capture du 216Po ; dans le cas où le débit est 

trop important, les descendants ne seraient pas captés à la surface du détecteur.  

5.6. Rendement de détection, calcul d’activité volumique et 
incertitudes 

5.6.1. Dispositif et condition expérimentales 

Le banc présenté en Figure 5-1 est utilisé pour produire une atmosphère de référence en 
220Rn. L’objectif est de réaliser plusieurs mesures consécutives pour avoir une évolution de la 

concentration en 212Po. Comme l’activité produite par la source seule est trop importante, nous 

utilisons le contournement de la source pour diluer celle-ci. L’activité volumique ainsi produite 

dans le volume de dilution est divisée par un facteur 25 ; elle est cependant moins stable au 

cours du temps que lors d’une circulation exclusive à travers la source.  

Environ 140 points de mesures sont réalisés au cours du temps pour une durée d’acquisition 

de 3 000 s chacune. Les données expérimentales sont suivies tout au long de l’expérience et 

présentées en Tableau 5-3. 

Tableau 5-3 : Relevé des données expérimentales tout au long des mesures (Plus de 5 
jours d’exposition).  

Débit d’air sec en 

entrée du banc de 

dilution (L.min-1) 

Débit dans le 

dispositif de 

mesure (L.min-1) 

Pression (hPa) 
Humidité relative 

(% RH) 
Température (°C) 

1,00 (2) 1,000 (1) 990 (8) 1 (1) 26,5 (9) 

Note : les valeurs correspondent à la moyenne des mesures pendant la durée de l’exposition, l’incertitude 

correspond à l’écart-type des résultats si celui-ci est plus grand que l’incertitude sur l’étalonnage de 

l’appareil de mesure. 

 

Les paramètres ainsi suivis sont stables au cours du temps avec une variation plus 

importante pour la pression. Le débit en entrée du dispositif de mesure, régulé par un 

débitmètre massique, est très stable pendant les 5 jours de mesure.  

5.6.2. Méthode d’analyse des résultats 

La Figure 5-19 est un exemple de spectre obtenu après 13 h d’exposition à l’atmosphère de 
220Rn. Le logiciel Colegram permet de déterminer les caractéristiques de la traîne du pic du 212Po 

en utilisant la fonction ALPHA(X) (cf. Chapitre 4) ; elles sont ainsi directement utilisées pour 

l’évaluation de la surface du pic du 216Po. 

 

 



 
 

158 
 
 

 

Figure 5-19 : Exemple de spectre pour une acquisition de 3 000 secondes après 13 h 
d’exposition à une atmosphère en 220Rn. 

Cet ajustement mathématique ne permet pas de déterminer le comptage lié au pic du 212Po du 

fait de la traîne à droite correspondant à la coïncidence des transitions α du 212Po avec les 

transitions β du 212Bi. Comme ce pic est bien séparé des autres, le comptage lié au 212Po est 

réalisé en évaluant le comptage net du pic.  

La soustraction des comptages liés au 212Bi dans le pic du 220Rn est réalisée en utilisant les 

comptages du 212Po (méthode présentée en § 5.4). 

La Figure 5-20 représente le résidu après l’ajustement mathématique de la fonction 

ALPHA(X) sur les pics de 216Po, 212Bi et 220Rn.  

 

Figure 5-20 : Résultat des résidus de comptage entre l’ajustement mathématique et les 
comptages bruts. 
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Nous retrouvons ainsi le même type de résidus que ceux obtenus avec l’ajustement du pic du 
222Rn dans le chapitre précédent. L’ajustement semble ainsi acceptable. Comme précédemment 

la partie gauche du spectre présente une statistique trop faible faisant apparaître des artefacts.  

Les comptages évalués pour chaque fenêtre sont présentés en Figure 5-21 ; chaque mesure 

correspond à un temps d’acquisition de 3 000 s. 

 

Figure 5-21 : Évolution du comptage pour chaque pic alpha du spectre.  

Les résultats de comptage nous montrent que l’équilibre avec les descendants est atteint 

après 4 jours d’exposition comme calculé en § 1.2.1. Le comptage du 220Rn est plus faible que le 
216Po car le rendement est plus faible.  

La Figure 5-21 montre que le comptage des 220Rn et 216Po est plus élevé au tout début de 

l’expérience. Ceci est normal compte tenu des conditions de manipulation. La première mesure 

est effectuée alors que la source vient d’être ouverte. Il y a ainsi une forte concentration en 220Rn 

qui a été accumulée dans la source et libérée en un instant. Puis le comptage se stabilise au cours 

du temps compte tenu du taux de renouvellement de la source de 228Th. Il faut environ 3 h pour 

que l’activité volumique se stabilise.  

L’analyse de ces spectres étant assez longue avec le logiciel Colegram, nous choisissons 

d’analyser une partie des résultats après que l’équilibre soit atteint comme indiqué sur la Figure 

5-21. L’analyse des résultats après l’équilibre est présentée dans la suite du document.  

5.6.3. Résultats de comptage 

Nous analysons les comptages dans la zone après l’équilibre du 220Rn avec ses descendants 

comme présenté en Figure 5-21. Le rapport des comptages entre le 220Rn et le 216Po est présenté 

en Figure 5-22. Ces comptages sont toujours évalués à l’aide de Colegram et de la méthode 

présentée en Figure 5-19. Le rapport moyen entre les comptages du 220Rn et du 216Po est évalué 

à 0,688 (5), soit avec une incertitude-type relative de 0,6 %. 
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Figure 5-22 : Expression du rapport du comptage entre le 220Rn et le 216Po en fonction 
du temps d’exposition.  

L’intérêt de ce rapport est qu’il permet de déterminer expérimentalement le rendement de 

détection du 216Po appelé 𝑅𝑑 𝑃𝑜216 . Ce rendement est calculé en utilisant l’équation (5.13) :  

𝑅𝑑 𝑃𝑜216 = 
𝑅𝑑 𝑅𝑛220

𝑁 𝑅𝑛220 /𝑁 𝑃𝑜216
= 
0,320

0,688
= 0,465 (10). (5.13) 

L’incertitude-type relative sur le rendement de détection du 216Po est ainsi de 2 %. Ce 

rendement est valable à tout instant de la mesure, car l’équilibre entre le 220Rn et le 216Po est 

immédiat.  

 Sachant que par simulation Monte-Carlo, le rendement de détection à la surface du détecteur 

est évalué à 0,495 (2), nous pouvons en déduire que le taux de descendants capturés est de 

93,9 (20) %. Nous retrouvons un résultat compatible avec celui du 222Rn qui a été évalué à 

93,9 (4) %. 

 

Figure 5-23 : Expression du rapport du comptage entre le 216Po et le 212Po pour 
différentes mesures.  
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Le rapport moyen entre le comptage du pic du 216Po et du 212Po est ainsi estimé 

expérimentalement à 0,641 (4). Sachant que ces mesures sont réalisées à l’équilibre, ce résultat 

peut être directement comparé aux résultats des rapports d’embranchement provenant des 

données nucléaires qui est de 0,640 9 (14) (Bé, et al., 2013). Ces deux résultats étant 

compatibles, nous avons ainsi une bonne estimation du comptage lié à chaque pic. De manière 

analogue au 216Po, nous pouvons ainsi déterminer le rendement de détection lié au pic du 212Po 

soit :  

𝑅𝑑 𝑃𝑜212 = 
𝑅𝑑 𝑅𝑛220

𝛽( 𝐵𝑖212 )  × 𝑁 𝑅𝑛220 /𝑁 𝑃𝑜212

= 
0,320

0,6409 ×  1,073
= 0,465 (30). (5.14) 

Ce rendement de détection est compatible avec celui calculé en (5.13) pour le 216Po. L’activité 

volumique de 220Rn peut être aussi calculée en utilisant le pic du 212Po après 4 jours d’exposition 

à une atmosphère constante de 220Rn.   

5.6.4. Calcul de l’activité volumique en 220Rn et incertitudes associées. 

L’activité volumique en 220Rn mesurée est calculée en utilisant l’équation suivante :  

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  =
𝑁 𝑅𝑛 220

𝑡𝑚
 

1

𝑉𝑑𝑒𝑡 𝑅𝑑 𝑅𝑛220
, (5.15) 

avec : 

 𝐴𝑣 𝑅𝑛220  : l’activité volumique en thoron dans le dispositif de mesure (Bq.m-3) ; 

 𝑁 𝑅𝑛 220 : le comptage lié au pic du thoron corrigé ; 

 𝑅𝑑 𝑅𝑛220  : le rendement de détection du thoron, ici de 32,0 (2) % ; 

 𝑉𝑑𝑒𝑡 = 𝜋(ℎ𝑐 + ℎ𝑑) (
𝑑

2
)
2

 : le volume de détection du système de mesure thoron 

12,44 (4) cm3 ; 

 𝑡𝑚 : le temps d’acquisition pour la mesure du thoron (s).  

En utilisant l’équation (5.5) l’activité volumique en 220Rn se définit par :  

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  =

𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 −𝑁 𝑃𝑜212  
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )

𝑡𝑚 𝑉𝑑𝑒𝑡 𝑅𝑑 𝑅𝑛220
 .  

(5.16) 

Cette activité mesurée est corrigée de la décroissance du thoron dans le tube entre le point de 

prélèvement et le dispositif de mesure du thoron (cf. équation (5.7)). L’activité volumique 

devient : 

𝐴𝑣 𝑅𝑛220 (0)  =

𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 −𝑁 𝑃𝑜212  
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )

𝑡𝑚 𝑉𝑑𝑒𝑡 𝑅𝑑 𝑅𝑛220 𝑒
(− 𝜆

𝑅𝑛220
𝑉𝑡
𝑄
)
, (5.17) 
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avec :  

 𝐴𝑣 𝑅𝑛220 (0) : l’activité volumique en thoron au point de prélèvement (Bq.m-3) ; 

 𝑁 𝑃𝑜212  : le comptage provenant du pic du 212Po ;  

 
α( 𝐵𝑖212 )

β( 𝐵𝑖212 )
= 0,560 (6) : le rapport d’embranchement entre les émissions alpha et bêta du 

212Bi; 

 𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212  : le comptage provenant du pic du 220Rn et du 212Bi obtenu par ajustement 

mathématique avec Colegram et suppression de la traîne du 216Po ; 

 𝜆 𝑅𝑛220  : la constante radioactive du 220Rn ; 

 𝑄 : le débit de circulation pour le prélèvement du 220Rn ; 

 𝑉𝑡 : le volume du tube séparant le volume de prélèvement et le dispositif de mesure. 

L’équation (5.17) s’écrit de façon simplifiée par :  

𝐴𝑣 𝑅𝑛220 (0) =
𝑁 𝑅𝑛220

𝑡𝑚 𝑉𝑑𝑒𝑡 𝑅𝑑 𝑅𝑛220  𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
. (5.18) 

L’incertitude-type relative sur l’activité volumique est calculée à l’aide de l’équation suivante : 

𝑢 (𝐴𝑣 𝑅𝑛220 )

𝐴𝑣 𝑅𝑛220

= √(
𝑢 (𝑁 𝑅𝑛220 )

𝑁 𝑅𝑛220
)

2

+ (
𝑢(𝑡𝑚)

𝑡𝑚
)

2

+ (
𝑢 (𝑅𝑑 𝑅𝑛220 )

𝑅𝑑 𝑅𝑛220
)

2

+ (
𝑢(𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒)

𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
)

2

+ (
𝑢(𝑉𝑑𝑒𝑡 )

𝑉𝑑𝑒𝑡 
)

2

, 

(5.19) 

avec : 

(
𝑢(𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒)

𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
)

2

= (−
𝑉𝑡
𝑄
)
2

 𝑢2 (𝜆 𝑅𝑛220 ) + (
− 𝜆 𝑅𝑛220

𝑄
)

2

 𝑢2(𝑉𝑡) + (
𝜆 𝑅𝑛220 𝑉𝑡

𝑄2
)

2

 𝑢2(𝑄), (5.20) 

et :  

𝑢2 (𝑁 𝑅𝑛220 ) = 𝑢2 (𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 ) +  (
𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
)

2

𝑢2 (𝑁 𝑃𝑜212 )

+ (
𝑁 𝑃𝑜212

𝛽( 𝐵𝑖212 )
)

2

𝑢2 (𝛼( 𝐵𝑖212 )) + ( 
𝑁 𝑃𝑜 212 𝛼( 𝐵𝑖212 )

(𝛽( 𝐵𝑖212 ))
2 )

2

𝑢2 (𝛽( 𝐵𝑖212 )), 

(5.21) 

où l’incertitude sur le comptage, 𝑢 (𝑁 Rn 220 + 𝐵𝑖212 ), correspond à la combinaison de l’incertitude 

sur le comptage et de l’incertitude liée à l’ajustement mathématique de Colegram : 
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𝑢 (𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212 ) = √

(

 
√𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212

𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212

)

 

2

+ (𝑖𝑛𝑐𝑒𝑟𝑡𝑖𝑡𝑢𝑑𝑒 − 𝑡𝑦𝑝𝑒 𝑟𝑒𝑙𝑎𝑡𝑖𝑣𝑒 𝐶𝑜𝑙𝑒𝑔𝑟𝑎𝑚)2  (5.22) 

L’incertitude-type relative estimée par l’ajustement mathématique par Colegram sur le 

spectre du 220Rn est de 0,1 %, elle est négligeable comparée à l’incertitude liée au comptage. 

L’incertitude est aussi calculée par méthode Monte Carlo (JCGM, 2008b) (Lafarge, et al., 2015). 

Un exemple de résultat est présenté en Tableau 5-4. 

Tableau 5-4 : Bilan des incertitudes et résultats selon deux méthodes. 

Grandeur 
Valeur et incertitude-

type associée 

Incertitude-type 

relative (%) 

Contribution 

(%) 
Distribution 

𝑁 𝑅𝑛 220 + 𝐵𝑖212  68 783 ± 271 0,4 27,6 Gamma 

𝑁 𝑃𝑜212  42 289 ± 206 0,5 5,1 Gamma 

𝛼( 𝐵𝑖212 )

𝛽( 𝐵𝑖212 )
 0,560 (6) 0,1 24,5 Gaussienne 

𝑡𝑚 3 003 (1) s 0,03 0,1 Rectangulaire 

𝑉𝑑𝑒𝑡  12,444 (40) ·10-6 m3 0,3 8,0 Rectangulaire 

𝑅𝑑 𝑅𝑛220  0,320 (2) 0,6 30,4 Gaussienne 

𝜆 𝑅𝑛220  12,42 (7) ·10-3 s-1 0,5 0,0 Gaussienne 

𝑉𝑡 2,5 (3) ·10-5 m3 12 3,9 Rectangulaire 

𝑄 1,667 (2) ·10-5  m3.s-1 0,1 0,0 Gaussienne 

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  Méthode 

classique 
3,843 (40) MBq.m-3 1 

 
 

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  Méthode 

Monte-Carlo 
3,843 (43) MBq.m-3 1 

 
 

 

Les résultats ainsi obtenus pour chaque point de mesure de la zone analysée sont présentés 

en Figure 5-24.  

Dans la zone étudiée, les résultats d’activité volumique en 220Rn sont compatibles en tenant 

compte de leur incertitude. La moyenne est de 3,81 MBq.m-3 avec un écart-type de 0,02 MBq.m-3, 

l’activité volumique en 220Rn est donc constante au cours du temps sur l’ensemble de ces 

résultats. 
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Figure 5-24  : Calcul de l’activité volumique en 220Rn pour chaque point de mesure de la 
zone d’analyse.  

L’activité volumique en 220Rn peut aussi être déterminée à l’aide du pic de 216Po en utilisant la 

formule suivante :  

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  =
𝑁 𝑃𝑜216

𝑡𝑚 𝑉𝑑𝑒𝑡 𝑅𝑑 𝑃𝑜216 𝑒
(− 𝜆

𝑅𝑛220
𝑉𝑡
𝑄
)
= 

𝑁 𝑃𝑜216

𝑡𝑚 𝑉𝑑𝑒𝑡 𝑅𝑑 𝑃𝑜216 𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒
, 

(5.23) 

avec :  

 𝑁 𝑃𝑜216  : le comptage provenant du pic de 216Po ;  

 𝑅𝑑 𝑃𝑜216  : le rendement de détection du dispositif pour le 216Po déterminé 

expérimentalement en § 5.6.3, égal à 0,465 (10) (5.13) ; 

 𝑉𝑑𝑒𝑡 = 𝜋(ℎ𝑐 + ℎ𝑑) (
𝑑

2
)
2

 : le volume de détection du système de mesure thoron égal à 

12,44 (4) cm3 ; 

 𝑡𝑚 : le temps d’acquisition pour la mesure du thoron (s) ; 

 𝐹𝑡𝑢𝑏𝑒 : le facteur de correction de la décroissance du thoron dans le tube entre le point de 

prélèvement et le dispositif de mesure. 

L’incertitude-type associée au résultat est calculée en utilisant le même type d’équation que 

celle présentée en (5.19), le bilan des incertitudes est présenté en Tableau 5-5. 
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Tableau 5-5 : Bilan des incertitudes et résultats selon deux méthodes en utilisant le pic 
de 216Po. 

Grandeur 
Valeur et incertitude-

type associée 

Incertitude-type 

relative (%) 

Contribution 

(%) 
Distribution 

𝑁 𝑃𝑜216  65 978 ± 257 0,4 3,0 Gamma 

𝑡𝑚 3 003 (1) s 0,03 0,0 Rectangulaire 

𝑉𝑑𝑒𝑡  12,444 (40) ·10-6 m3 0,3 2,1 Rectangulaire 

𝑅𝑑 𝑃𝑜216  0,465 (10) 2,1 93,7 Gaussienne 

𝜆 𝑅𝑛220  12,42 (7) ·10-3 s-1 0,5 0,0 Gaussienne 

𝑉𝑡 2,5 (3) ·10-5 m3 12 1,0 Rectangulaire 

𝑄 1,667 (2) ·10-5  m3.s-1 0,1 0,0 Gaussienne 

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  Méthode 

classique 
3,865 (86) MBq.m-3 2,2 

 
 

𝐴𝑣 𝑅𝑛220  Méthode 

Monte-Carlo 
3,871 (86) MBq.m-3 2,2 

 
 

 

Les résultats pour l’ensemble des points de mesure suivant les deux méthodes sont présentés 

en Figure 5-25. 

 

Figure 5-25 : Comparaison des résultats de l’activité volumique mesurée au point de 
prélèvement en utilisant soit le pic du 216Po, soit le pic du 220Rn. 
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Les résultats obtenus avec le pic du 220Rn et le pic du 216Po sont compatibles, l’incertitude-

type relative est cependant de 2 % pour l’activité volumique calculée à partir du pic du 216Po. 

Malgré son incertitude-type relative plus grande, cette seconde méthode peut être utilisée en cas 

de faible taux de comptage.  

De manière analogue, il est aussi possible d’utiliser le pic du 212Po pour déterminer l’activité 

volumique en 220Rn en utilisant le rendement calculé avec l’équation (5.14).  

5.7. Comparaison avec d’autres dispositifs de mesure 

5.7.1. Comparaison avec un RAD7 étalonné 

Une première comparaison de résultats est mise en place à l’IRSN en utilisant un appareil 

commercial, le RAD7 (DURRIDGE Inc., 2015). Le RAD7 permet de mesurer l’activité volumique 

de 220Rn. L’appareil utilisé a été étalonné par le PTB (Röttger, et al., 2014) avec une incertitude-

type relative de 4 %. Le facteur d’étalonnage a été déterminé avec un tube et un sécheur 

permettant de prélever l’atmosphère à mesurer. Nous utilisons ainsi ces mêmes tube et sécheur. 

Deux facteurs d’étalonnage sont donnés par le PTB : k1 = 1,17 (5) pour une activité volumique en 
220Rn de 1,42 (5) kBq.m-3 et k2 = 1,25 (4) pour une activité de 5,4 (2) kBq.m-3. 

Le Rad7 est placé à l’intérieur de BACCARA comme présenté en Figure 5-26.  

 

Figure 5-26 : Montage utilisé pour la comparaison entre un Rad7 étalonné par le PTB 
et le dispositif de mesure thoron.  

Les points de prélèvement entre le Rad7 et le dispositif de mesure thoron sont espacés de 

2 cm. Ceci permet d’éviter des problèmes d’homogénéité. L’atmosphère de 220Rn est créée à 

l’aide d’une circulation constante d’air à travers une source de 228Th diluée en continu par de 

l’air propre et sec. Cette atmosphère circule en continu dans BACCARA et est homogénéisée à 

l’aide d’un ventilateur interne.  

La distance séparant le point de prélèvement et le dispositif de mesure du thoron est de 

50 cm avec un diamètre interne de tube de 4 mm. La correction de décroissance est appliquée au 

résultat pour ramener l’activité volumique en thoron à la valeur au point de prélèvement. Deux 

mesures sont réalisées pour deux activités volumiques différentes en utilisant chacune des 

sources disponibles à l’IRSN. Les résultats sont présentés dans le Tableau 5-6. 
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Tableau 5-6 : Résultats de la comparaison entre le Rad7 étalonné et le dispositif de 
mesure du thoron.  

 

Appareil 
Dispositif de mesure 

thoron 
Rad7 avec k1 Rad7 avec k2 

Petite activité 

volumique 
2,08 (6) kBq.m-3 1,76 (15) kBq.m-3 1,88 (14) kBq.m-3 

Grande activité 

volumique 
163 (5) kBq.m-3 160 (7) kBq.m-3 150 (8) kBq.m-3 

Dans le cas de l’activité volumique élevée, les résultats sont compatibles pour les deux 

facteurs à k = 1 ; notre incertitude est cependant élevée car la mesure a été effectuée avec un 

temps d’acquisition très court, le comptage étant ainsi faible.  

Dans le cas de la faible activité volumique, les résultats sont compatibles en tenant compte de 

l’incertitude-type entre les deux dispositifs avec le facteur d’étalonnage k2. Pour le facteur k1, les 

résultats sont compatibles pour une incertitude élargie à k = 2.  

Notons que, dans le cas de notre système, une correction supplémentaire a été nécessaire 

pour cette mesure. En effet, le dispositif utilisé a subi beaucoup d’expositions à de fortes 

activités volumique en 222Rn suite à notre étude ; il est donc contaminé par les descendants à vie 

longue de 222Rn et le pic alpha de 210Po apparaît sur le spectre (cf. Figure 5-27). 

 

Figure 5-27 : Spectre obtenu pour la mesure de 2,08 (6) kBq.m-3 de 220Rn dans 
BACCARA. Acquisition de 7 jours. 

Cette correction est très simple à réaliser : une détermination du mouvement propre 

effectuée avant la mesure permet d’obtenir le comptage de 210Po seul. Ce comptage est soustrait 

du pic de 220Rn lors de l’exploitation du spectre.  

Nous disposons d’un second dispositif identique qui n’a pas subi toutes les études présentées 

en Chapitre 4. Non contaminé en 210Po, il sera plus adapté lors de la mesure de faibles activités 

volumiques. 
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5.7.2. Comparaison avec les dispositifs de mesure de l’ENEA. 

L’ENEA14 est l’homologue italien du LNE-LNHB. Ce laboratoire de métrologie participe aussi 

au projet de recherche européen MetroNORM (Metrology for Naturally Occurring Radioactive 

Materials). L’ENEA développe aussi un système de référence pour l’étalonnage des appareils de 

mesure du thoron. Ce laboratoire a sélectionné deux dispositifs :  

 le premier est une fiole de Lucas comme celle utilisée par (Tokonami, et al., 2002) ; 

 le deuxième est un dispositif appelé Ramona (Pugliese, et al., 2000). Il s’agit d’un dispositif 

à collection électrostatique des descendants du radon et du thoron produits dans l’air. Le 

radon ou le thoron diffuse à travers une grille en forme de demi-sphère sur laquelle est 

déposé un filtre. Cette grille est reliée à un potentiel de 2 kV, ce qui permet de capturer les 

descendants chargés présents dans le volume à la surface d’un détecteur silicium. Le 

volume de la demi-sphère est d’environ 0,5 L.  

 

Figure 5-28 : Montage utilisé pour la comparaison avec le dispositif de mesure thoron 
développé par l’ENEA.  

Le dispositif de mesure Ramona est placé à l’intérieur d’une chambre de 220 L étanche de 

l’ENEA. Le dispositif de mesure du thoron est connecté à la chambre au plus près du dispositif 

Ramona. La fiole de Lucas est quant à elle connectée derrière le dispositif de mesure du thoron. 

Le débit de circulation dans la fiole est donc le même que celui du dispositif, soit 

1,000 (2) L.min-1. 

Une vieille source de 232Th permet de produire une atmosphère en 220Rn à l’intérieur de la 

chambre de 220 L, un ventilateur assurant le mélange interne. Lors des mesures, la pression à 

l’intérieur de la chambre de mesure était de 1 010 hPa avec une température de 20 °C. 

Nous utilisons notre deuxième dispositif de mesure du thoron non contaminé par du 210Po. 

Les mesures ont été réalisées en présence d’un bruit électronique conséquent, avec un temps 

mort de 1 % et une résolution dégradée. Un exemple de spectre obtenu est présenté en Figure 

5-29.  

                                                        
 
14 ENEA : Energia Nucleare ed Energie Alternative : Agence nationale italienne pour les nouvelles 
technologies, l’énergie et le développement durable. 



 
 

169 
 
 

 

Figure 5-29 : Spectre obtenu lors de la comparaison après une mesure de 16 h.  

Nos homologues italiens nous ont fourni uniquement les résultats obtenus avec la fiole de 

Lucas. Ceux-ci sont présentés et comparés à nos résultats dans le Tableau 5-7. 

Tableau 5-7 : Résultats de la comparaison entre la fiole de Lucas de l’ENEA et le 
dispositif de mesure du thoron. L’activité volumique calculée correspond à l’activité 
volumique en sortie du dispositif de mesure thoron. 

Appareil Mesure 1 Mesure 2 

Dispositif de 

mesure thoron 
22,2 (4) kBq.m-3 22,0 (3) kBq.m-3 

Lucas - ENEA 22,1 (8) kBq.m-3 21,7 (8) kBq.m-3 

 

Les résultats obtenus par la fiole de Lucas sont corrigés de la décroissance du 220Rn dans le 

tube séparant les deux dispositifs de mesure. Nos résultats sont tous compatibles. La 

composante d’incertitude prédominante reste, pour notre dispositif, le comptage. Dans le cas de 

la méthode utilisant la fiole de Lucas, c’est l’homogénéité du thoron dans la fiole.  

5.8. Conclusion 

Dans ce chapitre, nous avons présenté le banc créé pour la production d’atmosphère en 220Rn 

avec une forte activité volumique (quelques MBq.m-3). Ce dispositif nous a permis de réaliser des 

expériences rapides sur des atmosphères en 220Rn.  

Nous avons tout d’abord prouvé l’efficacité de notre champ électrique mais aussi montré la 

limite haute de détection du dispositif qui reste très élevée, quelques dizaines de MBq.m-3. 

Les premiers spectres nous ont aussi permis de montrer qu’il est possible d’identifier la 

présence éventuelle de 222Rn dans l’atmosphère de 220Rn. Le pic du 214Po sera bien visible sur le 
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spectre car il est séparé des autres pics du 220Rn et de ses descendants. Dans le cas de la 

présence des deux gaz, il sera possible d’estimer l’activité volumique du 222Rn et du 220Rn en 

utilisant respectivement le pic du 214Po et le pic du 212Po. Cette méthode n’a cependant pas été 

encore étudiée expérimentalement. 

Une analyse complète des comptages et du spectre nous a permis de valider notre évaluation 

du comptage lié à chaque pic présent dans la mesure.  

L’analyse du reste des descendants déposés à la surface du détecteur après une exposition à 

une atmosphère de 220Rn nous a permis de déterminer le rapport des comptages entre le pic 

alpha du 212Bi et le pic alpha du 212Po soit 0,561 (7). Ce résultat est compatible avec les données 

de la littérature qui est de 0,560 (6) (Bé, et al., 2013). Nous sommes donc capable de mettre en 

place une méthode afin de déduire le comptage provenant du 212Bi dans le pic du 220Rn en 

utilisant le comptage du 212Po.  

Le pic du 212Po a aussi été utilisé pour déterminer la traîne liée au pic du 216Po avec le logiciel 

Colegram. En utilisant les caractéristiques de la traîne du 212Po sur le pic du 216Po, il a été 

possible de soustraire le comptage lié au 216Po dans le pic du 220Rn. Cette méthode a été vérifiée 

après une longue exposition du dispositif de mesure à une atmosphère constante en 220Rn : 

l’équilibre entre le 216Po et le 212Po étant atteint après 4 jours d’exposition, nous avons comparé 

le rapport de comptage du 216Po par rapport au comptage du 212Po. Le résultat obtenu est égal à 

0,641 (4), compatible avec la valeur publiée  de 0,640 9 (14) (Bé, et al., 2013). L’évaluation de la 

surface du pic du 216Po est donc correcte.  

Sachant que les estimations des surfaces des pics sont validées, nous avons pu en déduire le 

rendement de détection lié à chaque pic à l’équilibre en utilisant le rendement de détection du 

gaz de 0,320 (2). Le rendement de détection du 216Po est ainsi de 0,465 (10) et le rendement de 

détection du 212Po est identique. Dans le cas du 212Po, ce rendement est valable uniquement 

après 4 jours d’exposition. 

Connaissant le rendement de détection pour chaque pic, nous avons pu calculer l’activité 

volumique en 220Rn mesurée lors de l’exposition avec son incertitude associée.  

Enfin, deux comparaisons ont été mises en place avec un appareil commercial étalonné par le 

PTB et le dispositif utilisé par l’ENEA pour qualifier leur atmosphère de référence en 220Rn. Les 

deux comparaisons donnent des résultats compatibles, celles réalisées avec l’ENEA donnant de 

meilleurs résultats du fait d’un comptage plus important.  

Le dispositif permet ainsi une qualification d’une atmosphère en 220Rn avec une activité 

volumique constante. Le dispositif peut aussi servir à qualifier des sources produisant du 220Rn, 

et permettre de vérifier la constance de l’émanation au cours du temps. Il peut être utilisé dans 

une large gamme de pression, de taux d’humidité et de température. Si le comptage est 

suffisamment élevé, l’incertitude-type relative sur le résultat sera de 1 %.   
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Conclusion générale 

Notre objectif était de concevoir un étalon de référence pour l’étalonnage des instruments de 

mesure de l’activité volumique du thoron (220Rn) dans l’air. Après avoir remis en place et 

amélioré au cours de nos travaux l’étalon primaire de 222Rn (T1/2 =3,8 jours) du LNE-LNHB, nous 

avons montré que celle-ci n’était pas applicable au 220Rn, compte-tenu de sa très courte période 

(T1/2 = 55,8 s).  

Nous avons ainsi étudié les propriétés de la chaîne de désintégration de ces deux éléments et 

de leurs descendants pour montrer que les émissions principales sont produites par transition 

alpha. Nous avons décidé d’utiliser la spectrométrie alpha pour la mesure du gaz et de ses 

descendants, dont le rendement de détection serait évalué par méthode Monte-Carlo. Ces calculs 

seraient validés avec un étalon de 222Rn.  

Le problème rencontré était lié aux descendants solides du 220Rn et du 222Rn. Contrairement 

aux gaz, ceux-ci ont un comportement différent dans l’air et ainsi un rendement de détection 

différent dans un volume de mesure avec un détecteur alpha. L’utilisation d’un filtre de très 

haute efficacité en entrée du volume de mesure nous permet de mesurer uniquement le gaz et la 

« fraction libre » des descendants.  

Connaissant les dimensions de ces descendants, nous avons calculé de façon analytique les 

différentes constantes et dimensions physiques définissant leur transport. Nous avons conclu 

que ces aérosols sont principalement soumis à la vitesse du fluide pour des débits importants et 

qu’il est possible de les capturer à la surface du détecteur si ces particules sont chargées et que 

le champ électrique est assez intense. Les autres propriétés de transport des descendants telles 

que la sédimentation, la diffusion, ou les phénomènes de thermophorèse sont négligeables.  

Sachant qu’il est possible de capturer les descendants à l’aide d’un champ électrique, nous 

avons par la suite étudié les phénomènes produisant les descendants chargés du radon et du 

thoron. Nous avons vu que plusieurs phénomènes complexes étaient mis en jeu, mais que les 

transitions alpha, et notamment le recul de l’atome produit par cette transition sont les 

principales causes de la charge des descendants. Nous avons donc par la suite discuté des 

différentes études réalisées sur la neutralisation des descendants chargés. Nous avons vu que 

leur neutralisation est liée à plusieurs paramètres :  

 le taux d’humidité de l’air qui produit des radicaux libres •OH ; 

 la recombinaison des petits ions présents dans l’air ; 

 le transfert de charges avec les molécules présentes dans l’air ; 

 le temps de séjour dans le dispositif de mesure. 

Ces études ont ainsi donné des limites à notre dispositif de mesure, mais elles ont aussi 

montré qu’il n’est pas possible de définir un taux de neutralisation applicable à un dispositif 

expérimental. Cette limite est principalement liée au trop grand nombre de phénomènes mis en 

jeux et à l’influence des caractéristiques de la géométrie du dispositif dans la mesure.  

Des résultats expérimentaux disponibles dans la littérature montrent que la majeure partie 

des descendants, soit plus de 90 %, sont chargés après leur création dans le cas des deux gaz. Ces 

résultats ne sont cependant pas tous compatibles et révèlent une différence significative 

montrant que la proportion de descendants du thoron chargés semble plus importante que ceux 

du radon. Les résultats ont aussi montré que les mêmes phénomènes que ceux cités 

précédemment sont à l’origine de la neutralisation des descendants. Il a cependant été montré 

que, même pour un taux d’humidité élevé et proche de 90 %, il est possible de capturer tous les 
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descendants chargés avant leur neutralisation si le champ électrique utilisé est assez intense. 

Enfin le facteur prédominant dans la neutralisation des descendants reste leur temps de séjour, 

il est ainsi primordial que leur capture soit la plus rapide possible afin de limiter leur perte de 

charge.  

Ces premières études bibliographiques ainsi que nos calculs analytiques nous ont permis de 

définir les caractéristiques principales du dispositif : 

 un filtre de très haute efficacité doit être placé en entrée du volume afin d’éliminer tous les 

descendants produits en amont du volume ; 

 le dispositif doit être de petite dimension afin de minimiser le temps de séjour du gaz et de 

ses descendants dans le volume de mesure ; 

 le débit de circulation dans le dispositif doit être assez important pour que le transport 

des aérosols soit principalement dû à la vitesse du fluide ; 

 le champ électrique doit être le plus intense possible pour capturer les descendants 

produits à l’intérieur et soumis à la vitesse du fluide, mais aussi afin de limiter les effets de 

neutralisation ; 

 le dispositif doit permettre la détection des deux gaz 222Rn et 220Rn avec un rendement 

assez important, devant être idéalement identique pour les deux gaz,  qui nous permettra 

de valider les calculs par transfert d’étalon de 222Rn ; 

 le rendement de détection du gaz et des descendants doit être peu dépendant des 

conditions expérimentales, ce qui limitera le nombre de corrections à appliquer lors des 

mesures.  

En tenant compte de ces caractéristiques, des calculs Monte-Carlo (MCNPX 2.7) et par code 

déterministe à éléments finis (COMSOL Multiphysics 4.3b) nous ont permis de dimensionner et 

d’optimiser la forme de notre géométrie. La géométrie ainsi obtenue est un petit volume de 

détection de forme cylindrique dans lequel est disposé un détecteur silicium de grande surface. 

Ce dispositif permet de tenir compte des caractéristiques citées précédemment. Le rendement 

de détection pour le 222Rn et le 220Rn, évalué par MCNPX, est de à 0,3186 (3). Le rendement de 

détection provenant du dépôt des descendants sur le détecteur est quant à lui évalué à 0,495 (2). 

Ces calculs de rendement nous ont aussi permis de simuler la forme du spectre attendu.  

Cette étude sur le rendement de détection a été enrichie par une étude qualitative sur le 

transport du gaz dans le volume et l’efficacité du champ électrique. En tenant compte des limites 

disruptives dans l’air, nous avons sélectionné le champ électrique le plus adapté à la forme du 

dispositif grâce aux simulations sous Comsol Multiphysics. Ce champ utilise une électrode 

reposant sur la surface interne du volume et reliée à une tension maximale de 2 kV. Connaissant 

le débit de circulation de 1 L.min-1 dans le dispositif, nous nous sommes basés sur un modèle 

laminaire pour le calcul du champ de vitesse du fluide dans le volume.  

Ces calculs ont été tout d’abord couplés à un calcul de transport du thoron dans le volume. En 

tenant compte du coefficient de diffusion du thoron et de sa décroissance au cours du temps. 

Nous avons montré que, compte tenu du taux de renouvellement très élevé, pour un débit de 

1 L.min-1, la distribution de 222Rn ou de 220Rn dans le volume est la même car elle est 

indépendante de la période du gaz. Un calcul simple du transport de particules chargées dans le 

volume, en tenant compte du champ électrique et du débit de circulation, a permis de montrer 

qu’un temps de 80 ms est nécessaire pour capturer les descendants dans le cas le plus 

pénalisant. Cette valeur, inférieure à la période du 216Po qui est de 150 ms, montre que notre 

dispositif permettra d’assurer un taux de capture maximal dans le volume de mesure. 
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Le dispositif ainsi conçu a été validé à l’aide d’un banc expérimental spécifiquement conçu 

pour la création d’atmosphère en 222Rn dont l’activité volumique, connue avec une incertitude-

type de 0,3 %, est raccordée à l’étalon primaire de 222Rn.  

Ce dispositif nous a permis d’évaluer le rendement de détection de 222Rn estimé 

expérimentalement à 0,320 (2). Ce résultat est ainsi compatible avec le rendement calculé par 

méthode Monte-Carlo. L’analyse du spectre, couplée au calcul de rendement de détection du 

dépôt des descendants sur le détecteur silicium, nous a permis d’estimer que 93,9 (4) % des 

descendants sont capturés à la surface du détecteur et donc chargés. Ces résultats sont 

compatibles avec les résultats expérimentaux mentionnés dans la littérature.  

Le rendement de détection reste le même quelle que soit l’activité volumique mesurée et 

reste stable au cours du temps, même après plusieurs jours de mesure. L’incertitude-type 

relative sur la mesure de l’activité volumique en 222Rn dans le dispositif est ainsi de 0,6 % pour 

une statistique de comptage assez importante.  

Les calculs de rendement de détection du gaz étant validés expérimentalement, nous avons 

ainsi utilisé un banc expérimental spécialement conçu pour la production d’atmosphère 

constante en 220Rn, afin d’analyser les spectres obtenus et de calculer l’activité volumique 

mesurée. Nous avons tout d’abord montré que, à l’inverse du 222Rn, le débit de circulation peut 

influencer la mesure du 220Rn et que la mesure doit être effectuée pour un débit de circulation 

supérieur à 0,8 L.min-1. Après avoir expliqué la méthode d’analyse des spectres à l’aide du 

logiciel Colegram, nous avons pu estimer l’activité volumique en 220Rn à l’aide du pic alpha du 

gaz pour une incertitude-type relative de 1 % dans le cas où l’incertitude liée au comptage est 

négligeable. Cette analyse a par la suite été étendue aux pics des descendants qui permettent 

d’estimer l’activité volumique en 220Rn avec une incertitude-type relative de 2 %. Notre méthode 

d’analyse a elle aussi été validée par l’analyse des autres pics des descendants. En effet les 

rapports entre les comptages liés à chaque pic sont compatibles avec le rapport 

d’embranchement des données de la littérature en tenant compte des incertitudes associées. 

Enfin plusieurs comparaisons de mesures ont été mises en œuvre, dont une avec un dispositif 

commercial étalonné par le laboratoire de métrologie allemand, et une avec le dispositif 

développé par le laboratoire de métrologie italien. Ces comparaisons ont donné des résultats 

compatibles en tenant compte des incertitudes.  

Le dispositif ainsi conçu peut être utilisé soit comme un dispositif secondaire pour la mesure 

d’atmosphère en 222Rn, soit comme un dispositif primaire pour la qualification d’atmosphère 

constante en activité volumique en  220Rn. Il permet de mesurer le 220Rn  pour des activités 

volumiques de 100 Bq.m-3 à 100 MBq.m-3. Bien que ce dispositif soit très bien raccordé, son 

inconvénient reste son rendement de détection faible qui implique des mesures de plusieurs 

jours pour des faibles activités volumiques en 220Rn. Il est cependant possible de l’utiliser 

directement sur des sources de 228Th (ou tout autre isotope) produisant du 220Rn (ou du 222Rn) 

et ainsi de qualifier leur taux d’émanation suivant différents taux d’humidité, débits, pressions 

ou températures. 

 La mesure du mélange des deux gaz est possible avec ce dispositif à l’aide du pic du 214Po 

pour le 222Rn et du pic du 212Po pour le 220Rn ; les calculs d’activité volumique ne sont cependant 

pas présentés dans ce document. Nous avons aussi montré qu’il est préférable de ne pas exposer 

un des dispositifs conçus à une atmosphère en 222Rn afin d’éviter la contamination en 210Po. 

Enfin cette étude nous a aussi permis de développer un autre dispositif utilisant un plus petit 

détecteur qui n’est pas présenté dans ce document. Ce dispositif permet d’acquérir des spectres 

avec une très bonne résolution et de mesurer de façon efficace le mélange des deux gaz, mais ne 

permet pas un aussi bon raccordement à cause de la faiblesse du rendement de détection du gaz. 

Il peut donc être adapté à la conception d’un dispositif commercial qui sera étalonné avec le 
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dispositif de référence et permettra la mesure du radon et du thoron dans les habitations ou les 

mines sachant que ses résultats seront eux aussi peu dépendants des conditions 

environnementales. Il pourra être aussi utilisé dans le banc BACCARA comme appareil de 

référence secondaire lors d’expériences utilisant un mélange des deux gaz.  
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Annexe A : Synthèse des données 
nucléaires du 222Rn et 220Rn 

Radon, 222Rn 

Nom Période T1/2 
Principales 
émissions 

Énergie émise 
(keV) 

Intensité (%) 
Dernière 
révision 

226Ra 1 600 (7) a 
𝛼0,0 4 784,34  (25) 94,038 (40) 

01/06/2007 
𝛼0,1 4 601 (1) 5,95 (4) 

222Rn 3,823 2 (8) j 

𝛼0,0 5 590,3 (3) 99,92 (1) 

07/12/2010 𝛼0,1 5 080 (2) 0,078 

𝛾  510 (2) 0,076 

218Po 3,071 (22) min 𝛼0,0 6 002,35 (9) 99,976 9 (32) 07/12/2010 

214Pb 26,916 (44) min 

𝛽0,0
−  1 019 (11) 9,2 (7) 

15/12/2010 

𝛽0,4
−  724 (11) 41,09 (39) 
𝛽0,3
−  667 (11) 46,52 (37) 
𝛽0,7
−  485 (11) 1,047 (17) 
𝛽0,9
−  180 (11) 2,762 (22) 

   

𝛾5,0 351,932 (2) 35,60 (7) 

𝛾4,0 295,224 (2) 18,414 (36) 

𝛾4,1 241,997 (3) 7,268 (22) 

214Bi 19,8 (1) min 

𝛽0,28
−  822 (11) 2,76 (6) 

15/12/2010 

𝛽0,21
−  1 066 (11) 5,642 (43) 
𝛽0,18
−  1 151 (11) 4,339 (18) 
𝛽0,16
−  1 253 (11) 2,449 (10) 
𝛽0,12
−  1 423 (11) 8,147 (28) 
𝛽0,11
−  1 506 (11) 17,494 (36) 
𝛽0,6
−  1 727 (11) 3,12 (4) 
𝛽0,4
−  1 892 (11) 7,45 (5) 
𝛽0,0
−  3 270 (11) 19,67 (20) 

   

𝛾1,0 609,312 (7) 45,49 (19) 

𝛾4,1 768,356 (10) 4,892 (16) 

𝛾6,1 934,061 (12) 3,10 (1) 

𝛾9,1 1 120,287 (10) 14,91 (3) 

𝛾12,1 1 238,111 (12) 5,831 (14) 

𝛾4,0 1 377,669 (12) 3,968 (11) 

𝛾11,0 1 764,494 (14) 15,31 (5) 

𝛾21,0 2 260,3 (2) 4,913 (23) 

214Po 162,3 (12) μs 𝛼0,0 7 833,46 (6) 99,989 5 (7) 15/02/2011 

210Pb 22,23 (12) a 
𝛽0,1
−  17,0 (5) 80,2 (13) 

06/01/2012 
𝛽0,0
−  63,5 (5) 19,8 (13) 

210Bi 5,012 (5) j 𝛽0,0
−  1 162,1 (8) 99,999 86 (2) 21/02/2008 

210Po 138,376 3 (17) j 𝛼0,0 5 304,33 (7) 99,998 76 (4) 19/11/2008 
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Thoron 220Rn 

Nom Période T1/2 
Principales 
émissions 

Énergie émise 
(keV) 

Intensité (%) 
Dernière 
révision 

228Th 1,9126 (9) a 
𝛼0,0 5 423,24 (22) 73,4 (5) 

15/01/2013 
𝛼0,1 5 340,35 (22) 26,0 (5) 

224Ra 3,631 (2) j 
𝛼0,0 5 685,48 (15) 94,73 (5) 

16/02/2011 
𝛼0,1 5 448,80 (15) 5,25 (5) 

220Rn 55,8 (3) s 
𝛼0,0 6 288,22 (10) 99,882 (15) 

04/02/2011 
𝛼0,1 5 748,46 (10) 0,118 (15) 

216Po 148 (4) ms 𝛼0,0 6 778,4 (5) 99,998 1 (3) 04/02/2011 

212Pb 10,64 (1) h 

𝛽0,0
−  569,9 (19) 13,3 (11) 

01/03/2011 

𝛽0,2
−  331,3 (19) 81,7 (11) 

𝛽0,3
−  154,6 (19) 4,99 (21) 

   

𝛾1,0 115,183 (5) 0,624 (23) 

𝛾2,0 238,632 (2) 43,6 (5) 

𝛾3,1 300,272 (11) 3,18 (14) 

212Bi 60,54 (6) min 

𝛼0,0 ( 𝑇𝑙208 ) 6 090,14 (3) 9,7 (1) 

28/02/2011 

𝛼0,1 ( 𝑇𝑙208 ) 6 051,04 (3) 25,1 (1) 

𝛼0,2 ( 𝑇𝑙208 ) 5 768,29 (6) 0,61 (3) 

𝛼0,3 ( 𝑇𝑙208 ) 5625,7 (4) 0,060 (3) 

𝛼0,4 ( 𝑇𝑙208 ) 5 606,60 (5) 0,43 (3) 
   

𝛽0,0
−  ( 𝑃𝑜212 ) 2 252,1 (17) 55,31 (9) 

𝛽0,1
−  ( 𝑃𝑜212 ) 1 524,8 (17) 4,50 (6) 

𝛽0,2
−  ( 𝑃𝑜212 ) 739,4 (17) 1,44 (1) 

𝛽0,3
−  ( 𝑃𝑜212 ) 631,4 (17) 1,90 (3) 

   

𝛾1,0( 𝑃𝑜212 ) 727,330 (9) 6,65 (4) 

𝛾2,1 ( 𝑃𝑜212 ) 785,37 (9) 1,11 (1) 

𝛾3,0 ( 𝑃𝑜212 ) 1 620,738 (10) 1,51 (3) 

212Po 300 (2) ns 𝛼0,0 8 785,17 (11) 100 15/02/2011 

208Tl 3,058 (6) min 

𝛽0,2
−  1 801,3 (17) 49,2 (6) 

28/06/2011 

𝛽0,3
−  1 823,9 (17) 22,1 (5) 

𝛽0,4
−  1 290,5 (17) 24,1 (2) 

𝛽0,5
−  1 079,0 (17) 0,63 (4) 

𝛽0,7
−  1 037,8 (17) 3,17 (4) 

   

𝛾1,0 2 614,511 (10) 99,755 (4) 

𝛾3,1 860,53 (2) 12,4 (1) 

𝛾7,2 763,45 (2) 1,80 (2) 

𝛾2,1 583,187 (2) 85,0 (3) 

𝛾4,2 510,74 (2) 22,5 (2) 

𝛾3,2 277,37 (2) 6,6 (3) 

NOTE : L’ensemble des données provient de la Table des Radionucléides du LNE-LNHB (Bé, et al., 2013). Les 

énergies d’émission bêta correspondent à l’énergie maximale. 1 a = 365,242 198 78 j ou 31 556 925,26 s. 
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Annexe B : Jeu de données MCNPX du 
dispositif de mesure 

c =======================================================================! 
c                Jeu de données MCNPX pour la chambre thoron. 
c                       Volume à symétrie cylindrique. 
c =======================================================================! 
c 
c COMMENTAIRES : 
c 
c Détecteur PIPS PD-1200-25-300AM. 
c 
c DONNEES PHYSIQUES 
c 
c Energie et probabilité d’émission des alphas de la chaîne du radon :  
c  - Rn222=5.48948 (30) MeV à 0.9992 (1) 
c  - Po218=6.00235 (9) MeV à 0.999769 (32) 
c  - Po214=7.68682 (6) Mev à 0.999895 (7) 
c 
c Energie et probabilité d’émission des alphas de la chaîne du thoron :  
c  - Rn220=6.28822 (10) MeV à 0.99882 (15) 
c  - Po216=6.7784 (5) MeV à 0.999981 (3) 
c  - Bi212=5.60660 (5) MeV à 0.0043 (3) 
c  - Bi212=5.76829 (6) MeV à 0.0061 (3) 
c  - Bi212=6.09014 (3) MeV à 0.097 (1) 
c  - Bi212=6.16740 (3) MeV à 0.251 (1) 
c  - Po212=8.95412 (11) MeV à 1 
c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Cellules 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
1 1 -2.3212 (103 -104 -201) imp:a=1 $ Volume silicium. 
2 1 -2.3212 (102 -103 -201) imp:a=1 $ Volume de la fenêtre équivalent 
silice. 
3 3 -1.293e-3 (101 -102 -201) imp:a=1 $ Volume air. 
4 2 -8.96 (201 -202 100 -105):(-201 104 -105):(-201 -101 100) imp:a=1 $ 
Structure du volume de mesure. 
5 0 105:-100:202 imp:a=0 $ Reste de l'espace. 
 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Surfaces 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
c Plan pour la géométrie 
c 
100 PZ -0.50 $ Bas de la couche externe du volume. 
101 PZ 0. $ Bas du volume de détection. 
102 PZ 0.9575 $ 9.478(18) + 0.097 (3) cm, surface du détecteur.  
103 PZ 0.95755 $ 50 nm d'épaisseur de fenêtre. 
104 PZ 0.9875 $ 300 µm épaisseur du détecteur zone déplétion. 
105 PZ 1.5 $ Couche externe du volume. 
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201 CZ 1.948 $ Diamètre interne du volume 3.896 (5) cm. 
202 CZ 2.5 $ Diamètre externe du volume.  
 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Matériaux 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
M1 14029 -1 $ Silicium PIPS. 
M2 29063 -1 $ Cuivre de l’électrode. 
M3 6000 -0.00014 7000 -0.75519 8000 -0.23179 18000 -0.01288 $ Air. 
c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Source choisir un des SDEF en fonction du besoin : 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
MODE a $ 
c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Source volumique : 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Source volumique gaz en dessous détecteur : 
c 
SDEF:a CEL=3 PAR=34 ERG=D1 POS=0 0 0 AXS=0 0 1 RAD=D2 EXT=D3 $ 
SI1 L 6.28822 $ Énergie d’émission (MeV). 
SP1 D 1 $ Probabilité d’émission normalisé à 1. 
SI2 0 1.948 $ Variation de D2.  
SI3 0.9575 $ Valeur de D3. 
c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Source surfaciques : 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
c Dépôt des descendants sur la surface cylindrique du volume : 
c 
c SDEF:a CEL=3 ERG=D1 POS=0 0 0 AXS=0 0 1 RAD=D2 EXT=D3 PAR=34 $ 
c SI1 L 6.7784 5.60660 5.76829 6.09014 6.16740 8.95412 $  
c SP1 D 0.999981 0.0043 0.0061 0.097 0.251 0.639 $  
c SI2 1.9479 1.94799  $ 
c SI3 0.9575 $ 
c 
c Dépôt des descendants sur la surface du bas du volume : 
c 
c SDEF:a SUR=101 POS=0. 0. 0.000001 RAD=D2 PAR=34 ERG=D1 $ 
c SI1 L 6.7784 5.60660 5.76829 6.09014 6.16740 8.95412 $  
c SP1 D 0.999981 0.043 0.061 0.097 0.251 0.639 $  
c SI2 0 1.94799  $  
c 
c Dépôt des descendants sur la surface du détecteur uniquement : 
c 
c SDEF:a SUR=102 POS=0. 0. 0.95749 RAD=D2 PAR=34 ERG=D1 $ 
c SDEF:a CEL=3 POS=0. 0. 0.95749 RAD=D2 PAR=34 ERG=D1 AXS=0 0 -1 EXT=D3 $ 
c SI1 L 6.00235 7.68682 $  
c SP1 D 0.999769 0.999895 $  
c SI2 0 1.948 $  
c SI3 0.0000001 $  
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c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Tally et échantillon énergie 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
F8:a 1 $ Distribution en énergie dans la cellule du détecteur, 1. 
c E8:a 0. 10. $ Pas de découpage en énergie. 
E8:a 0. 16384I 9.92256 $ découpage en énergie. 
c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Physique (j pour paramètre par défaut, 3j = j j j) 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
PHYS:a 9 3j 0 $ Emax = 9 MeV, 0 pour utiliser le modèle Vavilov. 
c 
CUT:a j 0.1 0. $ Seuil bas en énergie ici 0.1 MeV. 
c 
LCA  2j 2 0323 6j $ Modèle ISABEL. 
C LCA 7j -2 $ Forcer la collision des particules. 
LEA  4j 0 2j 0 $ Suppression de la fission. 
c 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c Fonction d’affichage et conditions d’arrêt 
c -----------------------------------------------------------------------! 
c 
c PTRAC 10000 $ Trajectoire des 10000 première particules. 
c 
PRINT 10 30 62 85 87 110 126 161 162 170 $  
c 10 Coefficient et distribution de la source. 
c 30 Description du tally. 
c 62 Collisions forcées et transformée exponentielle. 
c 85 Stopping powers et straggling des particules charges avec flux pour 
les distributions biaisées. 
c 87 Secondary heavy-ion stopping powers and straggling. 
c 110 Représentation des 50 premiers évènements. 
c 126 Activité des particules dans chacune des cellules. 
c 150 Diagnostique DXTRAN. 
c 161 f(x) tracé de la densité du tally. 
c 162 f(x) tracé de la densité du tally en cumulé. 
c 170 Distribution de la source. 
c 
NPS 20000000 $  
PRDMP 1000000 $ 
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Annexe C : Plan du dispositif de mesure 
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Titre : Étalonnage des instruments de mesure de l’activité volumique du thoron (220Rn) dans l’air. 

Mots clés : Radon, thoron, métrologie, Monte-Carlo, étalon primaire. 

Résumé : L’objectif de cette thèse est de 
développer un système étalon de thoron afin 
de raccorder les instruments de mesure de 
l’activité volumique du thoron (220Rn) dans 
l’air.  
Le dispositif de mesure conçu est un volume 
composé d’un détecteur semi-conducteur 
silicium couplé à un champ électrique 
permettant la capture des descendants solides 
chargés du thoron à la surface du détecteur. 
Des simulations avec un code déterministe ont 
permis d’optimiser la forme et les dimensions 
du dispositif pour obtenir un champ électrique 
efficace pour la capture de ces descendants 
malgré un débit de circulation rapide à 
l’intérieur du volume de mesure. Des calculs 
Monte-Carlo ont aussi permis de définir le 
rendement de détection du dispositif, ainsi que 
la forme du spectre alpha.  

Les rendements de détection calculés pour la 
mesure du 222Rn et 220Rn ont été validés 
expérimentalement avec une atmosphère 
étalon de radon (222Rn) produite à l’aide d’un 
banc de dilution spécifiquement conçu. Une 
étude de sensibilité a montré que la réponse 
du dispositif est indépendante de la pression, 
de l’humidité et du débit de prélèvement dans 
la gamme de mesure considérée. 
L’analyse des spectres alpha obtenus a permis 
de qualifier précisément l’activité volumique 
d’une atmosphère en thoron avec une 
incertitude-type associée de 1 %. Le dispositif, 
portable, a été transporté au laboratoire de 
métrologie de l’activité italien pour réaliser 
des comparaisons avec leur dispositif en 
développement. Les résultats sont 
compatibles en tenant compte des 
incertitudes associées. 

 

 

Title : Calibration of thoron (220Rn) activity concentration monitors. 

Keywords : Radon, thoron, metrology, Monte-Carlo, primary standard. 

Abstract: The goal of this PhD is to develop an 
activity standard for use in calibrating monitors 
used to measure the thoron (220Rn) 
concentration in air. The device, which has 
been designed to be the standard, is a volume 
with a silicon semi-conductor detector and an 
electric field which allows the charged decay 
products of thoron to be trapped on the 
detector surface.  
A finite element method has been used for the 
electric field simulations. This electric field is 
high enough to catch the decay products of 
thoron at the detector surface even with the 
high flow rate inside the volume. Monte-Carlo 
calculations were used to define the detection 
efficiency of the system and to optimize the 
geometry shape and size. The calculated 
detection efficiencies have been compared with 
the results obtained for a reference radon 
 

(222Rn) atmosphere produced with a new gas 
dilution setup. These experiments allowed 
the sensitivity of the system to be evaluated, 
as a function of the air properties. It has been 
demonstrated that the measurement system 
is independent of the pressure, the relative 
humidity and the flow rate for a large range of 
values. Through the analysis of measured 
alpha spectra the experimental gas detection 
efficiency was found to be consistent with the 
Monte-Carlo simulations.  
This portable system can now be used to 
evaluate precisely the thoron activity 
concentration with a well-defined associated 
uncertainty. Comparison measurements have 
been performed at the Italian metrological 
institute. Both systems are consistent within 
their uncertainties. 
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