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Etude des possibilités de mesure des transactinides
par spectrométrie de photons de faible énergie
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RESUME

La spectrométrie X et Y de faible énergie permet la mesure de faibles quan-
tités de plutonium sans préparation préalable des échantillons. Quelques
mesures ont été faites pour préciser les activités et masses limites des
échantillons. Si la composition isotopique est connue, les masses de pluto-
nium détectables doivent étre de I'ordre du microgramme mais, dans le cas
contraire, elles sont plus importantes, de I'ordre du milligramme.

ABSTRACT

The spectrometry for X - and low-energy 7 - rays can measure low quantities
of plutonium without preliminary preparation. Some measurements have
been made to specify the lower limits in activity and mass of samples. If the
isotopic composition is known, the detectable plutonium masses should be
about one microgram, in the other case, they are more important, about one
milligram.

I. INTRODUCTION

Le développement de l'industrie nucléaire implique la mise en ceuvre de
méthodes de plus en plus sensibles, capables de determiner des quantites de
plutonium ou d'uranium présentes parfois a I'état de traces dans des échantillons
et, si possible, de connaitre la composition isotopique correspondante [1].

A ce jour, plusieurs procédés font appel a la spectrométrie ¥ [8]; la zone
d’'énergie habituellement analysée s'étend de 100 keV a 800 keV et les échantillons
doivent présenter des masses en plutonium de quelques milligrammes au moins.
Mais lorsque le plutonium est a I'état de traces, le rayonnement émis dans la zone
de 100 a 500 keV n'est plus détectable; c'est alors que I'exploitation des spectres
de photons dans le domaine des basses énergies, de 10 a 100 keV, peut s'averer
intéressante en raison de probabilités d'émission X supérieures, de I'ordre de 10 2.

A l'aide de solutions liquides de déchets réels d'activité croissante, plusieurs
mesures ont permis de préciser les activités et masses limites [3] que doivent
présenter les échantillons pour permettre une évaluation de la quantité et détermi-
ner la composition isotopique. Le spectromeétre considéré fonctionne en mode
direct d'analyse, c'est-a-dire qu'il n'est pas équipé de dispositif anticoincidence
pour réduire le rayonnement diffusé.

* Commissariat a I'énergie atomique, ORIS, Laboratoire de métrologie des rayonne-
ments ionisants (LMRI), 91191 Gif-sur-Yvette Cedex.
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Il. RAYONNEMENT X ET Y EMIS PAR LE PLUTONIUM

Dans le domaine des basses énergies, le rayonnement photonique émis par
les isotopes du plutonium est caractérisé par des raies X, dont la probabilité
d'émission est de plusieurs pour cent, et des raies Y moins intenses (tableau |). Les
raiesY, d'énergie inférieure a 100 keV, émises par 2¢'Pu et 242Pu sont tellement
faibles qu'il est pratiquement impossible de les détecter.

TABLEAU |

Principales raies X et 7 utilisées dans le domaine

des basses énergies pour les mesures de plutonium [4, 6, 9]

Flux X ou Y
Radio- Probabilité par unité
Aiclside Type de rayonnement d'émission de masse
XouY (X.s-1.g""
ouY.s-l.g)
238py Raies X
Total UX_ 115 + 0,0510°7 73 10
UX\5145: 16,4 & 17 5keV 56 + 03 102 35 10
UXi 51 35 17.1 a 17.5keV 49 + 03 102 3.1 10
Raies ¥
43,5 keV 395 + 0,08104 2,50 108
152,7 keV 9,38 + 0,0910°¢ 5,94 106
239py Raies X
Total UX, 58 + 05102 1,33 108
UXis1a5: 164 a 17, 5keV 28 + 04102 64 107
UX5 135 17,1 & 17,5keV 19 =+ 0,310 44 107
Raies Y
38,7 keV 1,02 + 0,02104 2,34 105
46,2 keV 9+ 2 106 21 104
51,6 keV 2,70 £ 0,04 104 62 10°
129,3keV 6,23 + 0,06 105 1,43 10°
203,5keV 5,68 + 0,04 106 1,30 104
240py Raies X
Total UX, 1,04 + 0,07 10! 8,7 108
UX\ sy 45 164 a 17,5keV 54 + 04 102 45 108
UXip4 35 17,1 @ 17,5keV 47 + 03 10?2 39 108
Raies ¥
452 keV 435 + 0,09 104 3,65 108
160,3keV 4,02 + 0,0410°€ 3,37 104
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Flux X ouY
Radi Probabilité par unité
19 Type de rayonnement d'émission de masse
nucléide X ou Y (X.s1.g-!
ouY.s'g')
241Py-237Y | Raies X
Total UX_ 1,20 = 0,10 10-® 46 107
UX 5 1a5: 16,4 2 17 5keV 60 + 1,1 10® 23 107
Raies 7
148,6 keV 1,88 + 0,03106 72 108
1646 keV 4,50 + 0,1510°7 1,72 108
208,0 keV 532 + 0,1810® 2,03 107
242py Raies X
Total UX_ ~ 8102 ~12 107
UXis1as: 16,4 a 17,5keV ~410-2 ~6 108
Raies Y
44 9 keV ~410* ~6 104
241AmM Raies X
Total NpX, 3,60 + 0,08 10" 45 100
XLs1as: 16,8 a 18,0keV 1,80 + 0,06 10" 2,28 100
XLg1.35: 17,5 a 18,0keV 1,28 + 0,09 10" 1,62 109
Raies Y
26,4 keV 241 + 0,06 102 3,05 10¢
59,6 keV 360 = 003107 4,55 10"
1253 keV 417 = 0,1310°° 53 106

A partir des mesures faites d'aprés laraie X, ; de 17 keV, le passage de I'activité
d'un échantillon de plutonium a la masse dépend fortement de la proportion rela-
tive de ses isotopes. Ainsi, l'isotope principal devient le 2%Pu puisque le flux X émis
par unité de masse de cet isotope est au moins 100 fois supérieur a celui émis par
les autres isotopes. Toute mesure de quantité a partir des raies X, nécessite donc
une connaissance préalable de la composition isotopique ou bien sa détermina-
tion prealable par spectrométrie X et Y. En outre, a cause de la présence notable de
241Am au niveau des raies X, une correction d'interférence a 17,8 keV doit étre faite
d'aprés les données relevées pour les raies Y de 26,4 keV et 59,6 keV.

IIl. DESCRIPTION DES ESSAIS

Un détecteur au germanium intrinséque a structure planaire, de volume 3cm?, a
éte utilisé ; celui-ci présentait une résolutionde 0,24 keV a6 keV (°Fe) etde 0,54 keV
a 122 keV (°’Co) et il avait eté étalonné avec des solutions d'activité connue [5]:
°’Co, '°°Cd, '*Ba, '**Ce, '4'Ce, 2¢'Am. Qu'il s'agisse de solutions
étalons ou de solutions de déchets réels, la géomeétrie adoptée correspondait a celle
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d'un flacon SG 50 [2 ] rempli de 50 cm?® de solution, placé au contact de la fenétre
d'entrée. Compte tenu de cette géométrie, favorable a la détection, des corrections
des pertes de comptage par coincidence X-X, X-Yet ¥ Y ont été nécessaires [7 ]
(tableau Il). La figure 1 représente la réponse observée en efficacité d'absorption
totale.

Efficacite
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Fig. 1. - Efficacité d'absorption totale GeHP 3 cm?®
Echantillon: flacon 50 cm® au contact.

TABLEAU Il

Exemple de correction des coincidences X-X, X-V, Y Y pour le cobalt 57

Geometrie Source ponctuelle Flacon de 50 cm?
Energie : ;
(en keV) a02cm as50cm au contact
6,5 Xk 1,253 1,012 1,020
144 1,210 1,010 1,018
1221 1,089 1,004 1,004
136.5 0,964 0,998 0,998
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IV. RESULTATS

Le tableau lll fait apparaitre les valeurs limites a partir desquelles I'activité et la
masse de plutonium en fonction de I'activité totale volumique de I'échantillon
peuvent étre obtenues de I'analyse de la raie X,; de 17 keV ainsi que les valeurs
limites concernant le dosage de 2¢'Am aprés exploitation de la raie de 60keV; la
durée de comptage considérée estde 15h. On entend par activité totale volumique
la somme des activitées des différents radionucléides présents : émetteurs a, produits
d'activation, produits de fission — mesurées par spectrométrie a et par spectro-
metrie Y. La figure 2 fournit une illustration des résultats précédents.

Limite de deétection
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Fig. 2. - Limite de détection en fonction de I'activité totale de I'échantillon
pour une mesure de masse (— — =), une détermination de la composition isotopique (—).
(Détecteur GeHP 3 cm?, volume mesuré: 50 cm?, durée de comptage: 15 h).
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TABLEAU Il

Limites de détection pour une mesure des quantités de plutonium
(Echantillon de 50 cm?®. Durée: 15h)

Activité totale de I'échantilion (Bg.cm-3)
Limites de detection

6 40 1400 30000
en Bg.cm-3
Pu total (ULB)* 0,25 0,30 16 34
241Am (60 keV) 0,007 0,013 0,060 0.26
en g.cm-3
type REP** 18 x 10-11 21 x 10-1 1,1 x 10-10 24 x 1010
(238Pu = 1,5% - 239Pu = 56%)
(240Pu = 24% - 241Pu = 12%)
type PHENIX 7 x10-1 8 x 10-" 4 x 100 9 x 1010
(238Pu = 0,1% - 239Pu = 72%)
(240Pu = 24% - 241Pu = 2,7 %)

*  Tous les isotopes du Pu.
** REP: réacteur a eau sous pression.

Par rapport aux mesures a faites en chambre a grille ou avec un détecteur
semiconducteur ou les valeurs usuelles sont inférieures a 0,01 Bq.cm-3, les valeurs
limites obtenues en spectrométrie de photons de faible énergie sont nettement plus
élevées, de l'ordre du Bqg.cm-3. Cependant, cette derniére technique permet de
s'affranchir des difficultés rencontrées en spectromeétrie a liées a la préparation des
échantillons: séparation chimique, évaporation, concentration, électrodéposition,
etc. Compte tenu du fait que les valeurs limites observées dans la région des raies
X sont d'autant plus importantes que le fond dans cette région I'est également, ce
bruit étantimputable a la détection des raies d'énergies plus élevées et en particulier
a la détection des produits d'activation et des produits de fission, il serait possible
d'optimiser les conditions expérimentales ; de meilleures limites seraient obtenues
en diminuant I'épaisseur du détecteur, en augmentant sa surface, en diminuant
aussi I'épaisseur de I'échantillon.

Le passage de I'activité a la masse de plutonium oblige de connaitre la compo-
sition isotopique, c'est-a-dire les rapports 238Pu/Pu, 239Pu/Pu, 2¢Pu/Pu,
2a1Pu/Pu, 242Pu/Pu. S'il s'agit d'une unité traitant le méme type de combustibles
nucléaires, la composition isotopique peut étre admise a priori; par contre, si les
combustibles traités sont divers ou bien si I'expérimentateur ne dispose pas d'infor-
mations sur I'échantillon mesuré, il faut faire une détermination de la composition
isotopique avant toute mesure de masse.

Dans le domaine des basses énergies, les rapports 238Pu/23¢Pu,
240Py/239Pu, 241Pu/239Pu, 241Am/233Pu sont obtenus a partir de I'analyse des pics
suivants: 43,5 et 51,6keV - 449 et 516keV - 1486 et 1293 keV - 596 et
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51,6 keV; le rapport 2¢2Pu/239Pu est déduit d'une corrélation faisant intervenir les
rapports précédents. La réponse en efficacité d'absorption totale est établie de
maniére relative en utilisant les informations relevées par les pics 38,7 keV -
51,6 keV - 129,3keV - 203,0keV - du 239Pu.

Les valeurs limites permettant un dosage des isotopes du plutonium, donc une
détermination de la composition isotopique, sont présentées dans le tableau IV. En
raison de I'absence de raies Y intenses dans la région de 10 keV a 100 keV, 241Pu ne
peut étre dosé qu'a partir des raies 148,6 keV et 164,5keV. Les valeurs limites a
adopter pour le dosage des composantes du plutonium seront égales aux valeurs
limites du 24'Pu si la proportion en masse de cet isotope est importante.

TABLEAU IV

Limites de détection pour une détermination de la composition isotopique
(échantillon de 50 cm?, durée 15h)

Activite totale de I'echantillon (Bg.cm-3)
Limites de detection
6 40 1400 30000
en Bq.cm-3
238Py (43 keV) 6.0 11 59 270
239Py (52 keV) 86 17 77 330
240Py (45 keV) 54 10 52 210
241Py (149 keV) 32 x 103 6,0 x 103 3.0 x 104 1,3 x 105
en g.cm-3 - 241Py (149 keV)
24Py 8 x 10-10 16 x 109 8 x 109 34 x 108
Pu total - REP 7 x 109 13 x 108 6 x 108 3 x107
Pu total - PHENIX 3 x 108 6 x108 3x107 12 x 106

V. CONCLUSION

Actuellement, la spectrométrie X et ¥ de faible énergie ne permet pas de
mesurer du plutonium a I'état de traces comme cela estle cas avec la spectrométrie
a; cependant, elle présente I'avantage de permettre une mesure directe des préle-
vements sans aucune préparation préalable. En admettant une composition isotopi-
que connue, les masses qui peuvent étre détectées sontde I'ordre du microgramme
pour une durée de comptage d'une heure. Pour une détermination de la composi-
tion isotopique, les quantités doivent étre plus importantes, de l'ordre du
milligramme.
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