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ABSTRACT

We study the problem of alpha particle detection by tracks registration in 
cellulose nitrate. From the analysis of the statistical errors due to track counting 
with an optical microscope we deduce the number of fields to be observed to 
know the density of tracks with a given accuracy. This method is applied to the 
detection of alpha particles emitted in air.

En vue de l’étude de la contamination naturelle de l’air, nous avons examiné 
les problèmes que posent l’enregistrement et le décompte de traces de particules 
alpha dans un milieu isolant. Nous avons choisi le nitrate de cellulose qui est le 
matériau détecteur le plus sensible que l’on connaisse à l’heure actuelle.

Après avoir donné quelques brèves indications sur le dispositif expérimental, 
nous déterminons les critères d’enregistrement et de développement des traces. 
Nous étudions ensuite les erreurs statistiques dues au décompte des traces à 
l’aide d’un microscope optique; nous en déduisons une méthode de prévision 
du nombre de champs à observer pour connaître le nombre de traces avec une 
précision donnée. A titre d’exemple, nous appliquons cette méthode au cas de 
la détection des particules alpha émises par le radon.

I - LE DISPOSITIF EXPÉRIMENTAL

1. La source de particules alpha

Il s’agit d’une source d’américium 241. Nous avons décompté les particules 
alpha ralenties à 2,7 MeV par des feuilles de mylar d’épaisseur calibrée. Le ma­
tériau détecteur est placé sur ces feuilles. On suppose que les particules sont 
émises dans un angle solide 2 π d’une manière isotrope et que seules sont enre­
gistrées les particules tombant sur la surface du détecteur sous un angle d’incidence 
inférieur à une valeur limite que nous déterminerons plus loin. Dans ces condi-
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** Laboratoire des Radiations ionisantes, Université de Limoges.



148 J. ANNO, L. COMMANAY ET J.L. TEYSSIER

dons, le nombre de particules alpha effectivement enregistrables et irradiant une 
surface de 1 cm2 de détecteur est de 13,4.104 par minute.

Nous avons également eu besoin d’une source collimatée qui délimite un cône 
de particules alpha dont le demi-angle au sommet vaut 40. Dans ce cas, la source 
est placée à une distance du détecteur telle que les particules atteignant sa surface 
aient une énergie de 2,7 MeV. L’activité par cm2 de surface de détecteur est 
de 736 désintégrations par minute. L’irradiation est faite à la température am­
biante et à l’air libre.

2. L’attaque chimique

Nous utilisons de la soude en concentration 6,25 fois normale. La température 
d’attaque est de 60 °C.

Sauf indication contraire, nous faisons un prélavage au xylène et nous irradions 
toujours le même côté de la feuille de nitrate de cellulose.

Une fois l’attaque chimique terminée, nous rinçons à l’eau pure et démi­
néralisée les échantillons, puis nous les séchons rapidement de façon à éviter la 
formation d’une pellicule blanchâtre opaque qui gêne l’observation.

3. L’observation des traces

Nous disposons d’un microscope L. C. R. Koritska dont le grossissement est 
de 310. Cet appareil possède un dispositif de projection sur écran translucide dont 
la surface a été divisée en 13 champs élémentaires d’observation constitués par 
des carrés de 10-4 cm2. Le dépouillement a toujours lieu dans l’ordre 1,2, ..., 13. 
Pour chaque échantillon, nous comptons le nombre de traces dans dix champs, 
puis nous en faisons la moyenne.

II - CRITÈRES D’ENREGISTREMENT 
ET DE DÉVELOPPEMENT DES TRACES

Le nitrate de cellulose se présente sous la forme de feuilles de 50 pm d’épaisseur 
(Poudrerie Nationale de Bergerac). Les deux paramètres qui permettent de 
caractériser ses qualités du point de vue de la détection des particules oc sont :

— critère de développement des traces : angle limite de développement 
des traces,

— critère d’enregistrement des traces : transfert linéique d’énergie critique 
des particules a dans le nitrate de cellulose.

1. Angle limite de développement des traces

La notion d’angle limite a été introduite par Fleischer [i]. Désignons par : —►
— Vg la vitesse d’attaque générale de l’agent chimique dans les parties non 

endommagées du milieu détecteur. Elle est dirigée selon la normale à la surface 
du détecteur, car l’attaque chimique est frontale;
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— vt la vitesse d’attaque de l’agent chimique dans les zones de matériau 
irradiées, c’est-à-dire le long de la trajectoire de la particule oc. Elle est dirigée 
selon cette trajectoire que l’on repère par l’angle 0 qu’elle fait avec la normale 
à la surface (fig. 1).

Pour qu’une trace puisse apparaître, il faut que la composante normale (vt)u —►de vt soit supérieure à vg■ S’il n’en est pas ainsi, le détecteur est plus vite rongé 
à la surface que le long de la trace.

La condition : Vm > Vg 
s’écrit encore : vt cos 0 > vg

0¿ est donc la valeur limite que ne peut dépasser l’angle d’incidence d’une 
particule alpha pour que la trace soit observable après l’attaque chimique.

Nous avons déterminé la valeur de θL dans le cas du nitrate, en utilisant la 
source a collimatée et en faisant varier son inclinaison par rapport à la surface 
du détecteur. Nous avons trouvé [2] :

θl; = 65°.

trajectoire d’une 
particule a

surface du 
détecteur

Fig. 1. — Valeur limite 0; de l’angle d’enregistrement.
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2. Transfert linéique d’énergie critique

2.i. Définition
Nous utilisons comme critère d’enregistrement le transfert linéique d’énergie 

critique des particules a dans le nitrate de cellulose, tel qu’il a été défini par 
Fleischer [j]. On sait en effet que ce critère est satisfaisant pour des ions lourds 
de faible vitesse comme les particules a émises par les corps radioactifs; c’est 
surtout pour les particules relativistes qu’il faut employer comme critère d’enre-
gistrement le taux d’ionisation primaire critique [4]·

Nous nous sommes proposés de mettre en évidence le rôle du degré de 
nitration des matériaux cellulosiques et celui des traitements de plastification [5], 
bien que les fournisseurs de nitrate de cellulose donnent peu d’informations à leur 
sujet. Les écarts de sensibilité entre les nitrates de cellulose qui ont pu être em­
ployés tiennent en effet à des valeurs différentes de ces deux paramètres.

Pour déterminer on procède en deux étapes
on trace d’abord la variation de la perte d’énergie spécifique d’une

particule a dans le matériau en fonction de l’énergie E de la particule α.
— on détermine ensuite expérimentalement l’énergie maximale détectable 

des particules a.

2.2. Tracé de la courbe fonction de E
On sait que le transfert linéique d’énergie d’un ion s’exprime en fonction de 

celui d’un proton par la relation [6] :

ion proton
où Z* (β) est la charge effective de l’ion animé de la vitesse v = βc, Z* ((β) dépend 
à la fois du numéro atomique Z et de la vitesse relative de l’ion par rapport à 
celle de la lumière, c’est à-dire de S

'relation d’HECKMANN [7])

Par ailleurs :

proton [8]

est le transfert linéique d’énergie du proton de vitesse v = βc dans le
ième constituant du matériau détecteur.
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Ai représente la masse moléculaire de ce constituant et Ni le nombre d’atomes
 sont

tabulées pour E ≥ 0,2 MeV [8].
à l’aide de l’ordinateur IBM 7044 de l’InstitutNous avons donc calculé

de Calcul Numérique de l’Université de Toulouse, dans les conditions suivantes :
— énergie des particules a : 0,2 MeV < E < 10 MeV,
— mononitrate de cellulose : C6H702 (N03) (OH)2,
— binitrate de cellulose : C6H702 (N03) 2OH,
— trinitrate de cellulose : C6H702 (N03)3,
— binitrate plastifié au camphre à raison d’une molécule de camphre par 

groupe nitrocellulosique : C6H702 (N03)20H — C10H16O.

Fig. 2. — Variation de -— en fonction de l’énergie E des particules a pour : d x
— le mononitrate (E.M.),
— le binitrate (E.B.),
— le trinitrate (E.T.),— le binitrate plastifié (E.B.P.).
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Les courbes correspondantes sont représentées sur la figure 2. On note 
l’influence sensible du degré de nitration et de la plastification sur les valeurs du 
transfert d’énergie linéique.

2.3. Energie maximale détectable
Nous mesurons cette énergie par la méthode due à Somogyi [9]. Rappelons-en 

le principe.
Une particule oc d’énergie initiale E0 a un parcours R0 dans le milieu détecteur. 

Elle ne crée de dommages suffisamment importants pour qu’une trace puisse 
apparaître que lorsque son transfert linéique d’énergie est suffisamment élevé, 
c’est-à-dire lorsque son énergie est devenue inférieure à une certaine valeur Em, 
énergie maximale d’enregistrement.

Si donc une particule a d’énergie E0 supérieure à Em arrive sur la surface du 
détecteur selon la direction normale (fig. 3), elle ne laisse une trace qu’à partir 
d’une distance R0 — Rm de la surface, la longueur de la trace étant au plus de Rm.

Pour faire apparaître la trace, il faut donc procéder à une attaque chimique qui 
« ronge » le détecteur sur une épaisse R0 — Rm. Soit t le temps au bout duquel 
la trace commence à apparaître :

Vg
Si l’on considère des particules a tombant sur la surface du détecteur sous un 

angle d’incidence 0 non nul, l’expression de t devient :

surface du détecteur

énergie d’une particule α
Fig. 3. — Visualisation d’une trace de particule a d’énergie E0 > Em.
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Nous avons mesuré séparément t et vg.

— vg est déterminé en mesurant la diminution d’épaisseur d’un échantillon 
après plusieurs heures d’attaque chimique :

Vg = 9 pm/h
— le temps d’apparition des traces de particules a d’énergie E0 = 4,68 MeV 

et tombant sous une incidence voisine de θl; est de 15 minutes, soit :
Ro -  Rm= 5 Pm·

Pour avoir un ordre de grandeur de Em, et par suite de nous avons
supposé que l’on avait affaire à des échantillons de binitrate de cellulose non 
plastifié. On obtient dans ce cas la relation parcours-énergie, en calculant
l'intégrale : 

L’intégration a été effectuée à l’ordinateur par la méthode des trapè2es, en 
dEtenant compte du fait que — est la fonction de E que nous avons calculée pré­

cédemment. Finalement,

Em = 4 MeV

ce qui correspond à une valeur de 0,89. 103 MeV. cm2.g-1.

III - ERREURS STATISTIQUES 
DUES AU DÉCOMPTE DES PARTICULES ALPHA

1. Quelques définitions

Du point de vue statistique, si X est le nombre réel de traces par champ, la 
variable aléatoire est la mesure de X soit x. Soit xk le nombre de traces dé­
comptées dans le champ k. Soit enfin n le nombre de champs (chaque champ 
comprend 13 champs élémentaires). Comme on ne peut préjuger en rien de la 
nature de la distribution des traces, on caractérise de façon très générale l’échan­
tillon par les estimations de :

sa moyenne :

5*
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— sa variance : - ou encore par l’erreur quadratique
moyenne :

la variance de la moyenne

On sait que lorsque le nombre d’observations est très grand, c’est-à-dire 
lorsqu'on fait le décomote des traces dans un nombre élevé de champs. l’écart
entre x et - est très faible. Dans la pratique, on est obligé d’utiliser de:
échantillons de taille réduite pour des questions de rapidité et pour atténuer le 
caractère fastidieux d’un comptage au microscope optique. Il s’agit de savoir 
ce que représente alors x par rapport à X.

Pour répondre à cette question, on définit l’intervalle de confiance de la 
moyenne x,/x — β, x + β| où :

x-α) est la variable de Student pour n-I degrés de liberté et une probabilité 
de confiance P = I-a. [10] L’intervalle d’amplitude de 2 [β, a la probabilité P de 
recouvrir la valeur X.

La précision de la mesure peut encore être caractérisée par l’erreur statis­
tique relative :

2. Variations de x et de er en fonction des conditions expérimentales

Trois paramètres fixent les valeurs de x et de er :
— la durée ti de l’irradiation,
— la durée t de l’attaque chimique,
— la qualité de l’échantillon au moment de l’irradiation.

Pour tenir compte de ce dernier paramètre, nous avons fait systématiquement 
deux séries d’expériences :
série (A) : conditions expérimentales indiquées au paragraphe 1-2, 
série (B) : pas de prélavage au xylène; irradiation d’un côté ou l’autre de la 

feuille de nitrate de cellulose.
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2.1. Variations de x

Les résultats détaillés de cette étude ont déjà été publiés [2]. Rappelons 
simplement ici que l’efficacité d’enregistrement n définie comme le rapport de x 
au nombre de particules αα effectivement enregistrables est une fonction de 
ainsi que le montre la figure 4.

On remarquera que :
— la dispersion des mesures dans la série d’expériences (B) est importante;
— l’efficacité d’enregistrement est de l’ordre de 90 %. On peut rapprocher 

ce résultat de celui que donne Becker [ 11 ] qui utilise comme milieu ambiant 
un mélange gazeux contenant 20 % d’oxygène.

Fig. 4. — Variation de l’efficacité d’enregistrement en fonction de :
1 -> série A,
A série B.

2.2. Variations de er
Comme il est prévisible, les valeurs de eT sont plus faibles dans la série ( A) 

d’expériences que dans la série (B) (fig. 5 et 6), et er est une fonction décroissante 
du temps d’irradiation tu donc de la densité moyenne de traces.

Nous avons cherché à établir à partir de ces résultats, la relation qui lie er àx 
ou plus exactement, pour des raisons de commodité, εq2 ,àx. La figure 7 repré­
sente les diverses valeurs de εq2 en fonction de x dans la série d’expériences (A), 
(échelle « log-log »). Les quatre « nuages » de points pour les valeurs de ti égales 
à 30 s, 1 mn, 2 mn et 5 mn peuvent être remplacés par leurs barycentres respectifs; 
les barres d’erreur correspondantes sont calculées pour une probabilité de con­
fiance de 95 %. En première approximation, la variation de εq2 en fonction de x 
est linéaire. Nous avons déterminé par la méthode des moindres carrés le graphe 
de la droite représentative de cette fonction. Nous avons trouvé :

εq2 = x.
5
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Fig. 5. — Série d’expériences A,
Variation de er en fonction du temps d’attaque pour P = 95%etn =10.
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Fig. 6. — Série d’expcriences B,
Variation de er en fonction du temps d’attaque pour P = 95 % et n = 10.
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Fig. 7. — Variation de zq en fonction de x.
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IV - MÉTHODE DE PRÉVISION 
DU NOMBRE DE CHAMPS A OBSERVER 

POUR CONNAITRE LE NOMBRE DE TRACES 
AVEC UNE PRÉCISION DONNÉE

I. Position du problème

Nous nous proposons de déterminer à priori le nombre de champs n à observer 
et le nombre moyen x de traces par champ nécessaires (c’est-à-dire la durée 
d’irradiation) pour que l’erreur statistique relative er ne dépasse une valeur fixée a 
qu’avec la probabilité oc. Autrement dit, il faut que :

et puisque :

Posons
0 (n — I, I — a) peut être calculé à partir des valeurs de t données dans les 

tables de Student. Si la relation εq (x) est connue, il suffit de représenter dans 
le même plan de coordonnées les fonctions :

γ1 (n, a) = θ (n — I, I — α)

et de déterminer pour un couple de valeurs (a, a) les régions du plan où j1

z. Solution proposée

Nous supposons que la relation εq2 = x est satisfaite pour toute valeur de n, 
quitte par la suite à vérifier la validité de cette hypothèse.

S’il en est ainsi :
y1 = 0 (n — I, I — a)
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Fig. 8. — Les courbesy1 (n, a) et y„ (a, x).
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y1 et j2 sont représentés en échelle « log-log » sur la figure 8 pour :
a compris entre I et 20 %,
P = 1 — or. compris entre 99 et 50 %.
A titre d’exemple, si le temps d’irradiation est tel que x soit égal à 38 traces 

par champ, pour avoir un degré de confiance de 95 % et une erreur statistique 
relative de 5 % on peut se borner à faire 45 observations.

3. VÉRIFICATION

A titre de vérification, nous avons étudié la répartition des traces laissées 
dans le nitrate de cellulose par des particules a émises par le radon. Le montage 
de la figure 9 explique comment sont produits et collectés les descendants du 
radon [12].

Chambre de désintégration du Rn -

Fig. 9. — Production et collection des descendants du radon.

Un volume déterminé de radon pur est placé dans la chambre d’ionisation en 
circuit avec la chambre de désintégration. Au bout de quelques minutes tout le 
radon est passé dans la chambre de désintégration du fait des grandes différences 
relatives de volumes des deux chambres.

La chambre d’ionisation étant hors circuit, la désintégration du radon et 
l’établissement de l’équilibre entre le radon et ses descendants se produisent 
uniquement dans la grande chambre, au bout de trois heures environ. Pendant ce 
temps le filtre a recueilli les descendants du radon (filtre millipore XX 5 004 700 
non absorbant).

Quand le cyclage est terminé dans le circuit, le filtre est retiré. Son activité est 
contrôlée par gammagraphie [13]. Les particules a sont détectées à l’aide d’un 
film de nitrate de cellulose appliqué directement sur la surface de dépôt du filtre, 
pendant un temps déterminé. Nous tenons compte des périodes de décroissance
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radioactive des descendants du radon et le temps de fin de collection sur le filtre 
est pris comme temps origine.

Nous avons décompté le nombre de traces enregistrées le long d’un diamètre 
du filtre. On considère 98 champs d’observation circulaires, de 500 pm de dia­
mètre, consécutifs et numérotés de 1 à 98 (fig. 10).

Fig. 10. — Disposition des champs d’observation le long du diamètre du filtre millipore.

Comme le montre la figure 11, la répartition des traces le long du diamètre 
n’est pas uniforme. On distingue en effet deux régions :

— la région (I) correspond aux 51 premiers champs ; la densité moyenne 
des traces par champ est X1 = 27.

— la région (II) correspond aux 47 autres champs et xII = 38.
On peut dans ces conditions comparer l’erreur statistique relative obtenue 

à partir des courbes de la figure 8, pour une probabilité de confiance de 95 %, 
et l’erreur statistique relative déterminée directement à partir des résultats 
expérimentaux :

TABLEAU I
COMPARAISON DES VALEURS DE er 

OBTENUES A PARTIR DE L’EXPÉRIENCE ET DES COURBES 
DE LA FIGURE 8

er (%) Théorique Expérimentale
Région I 5.85 5,80
Région II 4,90 4,9°

Comme le montre le tableau I, la comparaison est satisfaisante dans ce cas. 
Pour des valeurs de » comprises entre 15 et 100, nous avons vérifié que l’accord 
était, là aussi, satisfaisant. Ceci justifie à posteriori que l’on ait conservé la loi 
ε q2 = x pour un nombre quelconque de champs.
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4. Conditions optimales de comptage

Le nombre total de traces décomptées nx avec un degré de confiance P et 
une erreur statistique relative a, déterminée, est une fonction de x qui présente 
un minimum pour x = xm (a, P) (fig. 12). xm (a, P) fixe la durée d’irradiation 
optimale.

Reste à savoir quelles valeurs de a et de P, l’opérateur a intérêt à choisir. 
Prenons comme référence la courbe (a = 5 %, P — 95 %).

Si l’on s’impose des conditions plus sévères, par exemple P = 99 % pour 
a — 5 %, ou a = 4 % pour P = 95 %, il faut compter environ une fois et demie 
plus de traces. L’augmentation du nombre de traces à compter est de 50 %.

Si l’on s’impose au contraire des conditions plus larges, par exemple P = 90 % 
pour a = 5 %, ou a = 6 % pour P = 95 %, la diminution du nombre de traces 
à décompter est seulement de 25 %.

Finalement, le choix de P = 95 % et a = 5 % paraît raisonnable.

Fig. 12. — Nombre total de traces à compter en fonction de la densité moyenne de traces par 
champ pour différentes probabilités (P) et erreurs statistiques relatives (a).

** *

Nous remercions le Professeur D. Blanc, Directeur du Centre de Physique 
Atomique et Nucléaire de l’Université de Toulouse pour l’aide et les conseils 
qu’il nous a prodigués.

La programmation des calculs numériques a été réalisée avec la collaboration 
de M. D. Pouch.
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