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Avant-propos

La radiochimie est une discipline faisant appel & un nombre important de tech-
niques et de protocoles analytiques, ce qui peut constituer un frein a son enseigne-
ment voire a son utilisation méme, alors qu’elle représente un vivier pertinent de
solutions pour bon nombre de problématiques. En effet, la radiochimie permet de
réaliser des analyses extrémement fines (et dans certains cas difficilement égalables)
et sélectives dans des cas d’usage tres variés comme 'analyse environnementale,
médicale, mini¢re/géologique ou méme criminologique.

Cet ouvrage se veut donc avant tout un outil permettant aux non-spécialistes d’of-
frir dans un méme recueil les clés d’acces a une discipline aussi vaste qu’efficace mais
qui nécessite des éléments de décryptage pour étre exploitée et maitrisée au mieux.
Il ne se veut pas nécessairement exhaustif mais plutdt illustratif de I'étendue de la
discipline et des capacités de cette derniere. En ce sens, il a été rédigé dans un esprit
pédagogique, notamment a attention des éléves de I'enseignement supérieur sou-
haitant approfondir leurs connaissances dans le domaine.

Sont notamment abordés dans ce manuel les phénomenes de bases 4 maitriser
(désintégrations nucléaires, désexcitations nucléaires et atomiques, filiations radioac-
tives, activation...) et les principales techniques de caractérisation radiochimique et
de détection associées au travers de rappels théoriques simplifiés mais également
d’applications concretes au travers d’exercices résolus pour illustrer et approfondir
certaines notions de bases.

Au-dela des notions et techniques de bases précitées, il est abordé dans cet ouvrage
deux autres domaines que tout bon radiochimiste doit maitriser. Dans un premier
temps, il est ainsi rappelé les bonnes pratiques de laboratoire en partie spécifiques a
la radiochimie et nécessaires (tant du point de vue de la sécurité des travailleurs que
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de la méthodologie analytique) a I'obtention d’un résultat fiable. Dans un second
temps, il a été jugé pertinent de rappeler certaines notions de calcul et de mai-
trise des incertitudes associées au résultat analytique, élément important en termes
notamment d’interprétation de résultat.

Ce livre pourra également étre utile aux techniciens et ingénieurs de 'industrie sou-
haitant compléter leurs connaissances dans ces domaines relativement peu enseignés
excepté dans quelques formations spécialisées.

Enfin, les auteurs souhaitent ici remercier le CEA Cadarache pour le crédit photo
permettant d’illustrer d’une maniere circonstanciée le présent ouvrage. Par ailleurs,
ils expriment également tous leurs sinceres remerciements & Monsieur Christian
Poletiko, ancien chef du laboratoire de physico-chimie au CEA de Cadarache, qui
a été a lorigine d’'un enseignement de radiochimie durant plusieurs années & I'uni-
versité d’Aix-Marseille, pour sa relecture attentive du manuscrit.



Notions générales
de radiochimie

I HE Structure atomique

Les atomes sont les briques élémentaires de toute la matiére classiquement obser-
vable dans 'univers. Méme si la notion d’atome a eu du mal 4 s'imposer y compris
au début du XX siecle et méme si I'observation de 'atome parait difficile, la struc-
ture atomique et discontinue de la matiére est une chose parfaitement établie.

Un atome est avant tout caractérisé par son nombre de protons. Cest ce nombre
qui donne son nom a l'atome que 'on nomme aussi élément (1 proton = hydro-
gene, 6 protons = carbone, 8 protons = oxygene, 92 protons = uranium...). Depuis
Chadwick qui a mis expérimentalement en évidence le neutron en 1932, on sait
que, pour un atome donné (donc pour un nombre de protons donné), il existe
des variantes de cet atome. Ces variantes correspondent a des nombres de neu-
trons différents au sein du noyau atomique. Ainsi, 'hydrogéne pourra exister sous
la forme (1 proton + 0 neutron), il sagit de 'hydrogéne commun qui représente
environ 99,9 % de I'hydrogene, mais 'hydrogene pourra exister également sous
la forme (1 proton + 1 neutron) qui est aussi appelée deutérium et qui représente
environ 0,1 % de I'hydrogene. Il existe également une troisieme forme de I’hydro-
gene constituée d’un proton et de deux neutrons que 'on appelle le tricium (radio-
isotope non naturel de 'hydrogene). Ces variantes de 'atome d’hydrogéne sont
appelées les isotopes de I'hydrogene. On peut ici souligner que les deux premiers
isotopes (hydrogene normal et deutérium) sont stables alors que le tritium est ins-
table, dit aussi radioactf. Cela signifie que si 'on dispose d’une source de tritium,

13
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le nombre d’atomes de tritium ne va pas rester constant mais diminuera au cours
du temps. Plus précisément, la variation du nombre de noyaux sera d’autant plus
importante que le nombre de noyaux initialement présents est grand et que I'instant
initial considéré (#) est ancien.

Les protons et les neutrons (nucléons) qui constituent le noyau peuvent étre consi-
Y

dérés comme représentant 'essentiel de la masse de l'atome. En effet, les électrons,

qui gravitent autour du noyau et qui sont en nombre égal aux protons (en tout cas

pour ce qui est de l'atome neutre), présentent une masse extrémement faible. Un

nucléon est en effet environ 1800 fois plus massif qu'un électron et il y a davantage

de nucléons dans le noyau que d’électrons dans 'atome.

On peut rappeler dans le tableau 1-1 donné ci-apres les masses et charges de ces
particules :

Tableau 1-1 Masses du proton, neutron et électron (1 uma = 1/12¢ de la masse d’un
atome de carbone 12).

Masse Charge
Proton ~ 1,66 x 107" kg ~ 1 uma +1,6 x 107 C
Neutron ~ 1,66 x 1077 kg~ 1 uma 0
Electron 9,1 x 10! kg -1,6x 107 C

Remarque : en toute rigueur, le proton et le neutron n'ont pas tout a fait la méme
masse.

On a pendant longtemps pensé que les électrons tournaient autour du noyau ato-
mique 2 la maniére dont les planétes tournent autour de leur étoile. Toutefois, ce
modele planétaire ne permettait pas d’expliquer pourquoi certains atomes absorbent
et réémettent des radiations lumineuses ou encore pourquoi les électrons ne finis-
saient pas par « tomber » sur le noyau puisqu'une charge qui est en rotation doit
émettre de 'énergie (sous la forme d’un rayonnement X) et perdre ainsi de I'énergie
ce qui devrait aboutir 2 son effondrement sur le noyau. Nous savons quil n’en est
rien. Lexplication est venue des expériences et des réflexions théoriques des physi-
ciens du début du siecle (Planck, Einstein...) qui ont montré que le modele pla-
nétaire ne correspondait pas a la réalité et qu'il fallait imaginer un systtme plus
complexe constitué d’orbitales de formes et de tailles différentes et que les électrons
ne rayonnent de I'énergie que lorsqu’ils changent d’orbitale.

La description de ce modele a pu étre réalisée par la mécanique quantique qui nous
explique qu’'un électron donné appartient a une certaine couche électronique et qu'a
lintérieur de cette couche il occupe une place dans une orbitale d’'un certain type.

Une couche électronique est ainsi caractérisée par son numéro 7 (avec 7= 1, 2, 3...)
que l'on appelle aussi nombre quantique principal. La couche 7 ne pouvant conte-
nir au maximum que 2n? électrons.
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A ce nombre quantique principal est associé un ou plusieurs nombres quantiques
secondaires notés / (avec 0 < /< n — 1). Ce nombre / définit la forme de l'orbitale.

Ainsi, si 7 = 1 (couche K), ona /=0, ce qui correspond 2 une orbitale de type s (de
symétrie sphérique).

Sin =2 (couche L), ona/=0ou/= 1. Ce dernier cas correspond a une orbitale de
type p (orbitale en forme de 8).

Sin=3 (couche M),ona/=0oul/=1ou/l=2. Cedernier cas correspond a une
orbitale de type d.

Sin=4 (couche N),ona/=00ul/=10u/=2ou/=3. Ce dernier cas correspond
a une orbitale de type f.

Etc.
Une illustration des orbitales d est donnée en annexe.

On définit également le nombre quantique magnétique 7 qui est défini par
—/ < m < +/. Ce nombre donne le nombre d’orbitales d’un type donné (s, p, d, f...).
Ainsi, si /=0 on a m = 0 (soit une seule valeur pour ), ce qui signifie quil n’y a
qu'un seul type d’orbitale s.

Si/=1 alors =1 < m < +1 soit 3 valeurs pour 7 (=1, 0, +1), ce qui signifie qu’il y
a 3 types d'orbitales p. Il s'agit des orbitales dites p,, p,, p, orientées selon les trois
directions de I'espace.

Si/=2alors =2 < m < +2 soit 5 valeurs pour m (=2, -1, 0, +1, +2), ce qui signifie
quily a 5 types d’orbitales d.

Si /=3 alors =3 < m < +3 soit 7 valeurs pour m (=3, -2, -1, 0, +1, +2, +3), ce qui
signifie qu'il y a 7 types d’orbitales f.

Sachant qu'une orbitale (on dit aussi une case quantique) contient au maximum
deux dlectrons, les différents types d’orbitales contiendront donc au maximum le
nombre d’électrons suivant (¢f- tableau 1-2).

Tableau 1-2 Nombre maximal d'électrons par type d‘orbitale.

Type d’orbitale doi(;n:bliz:;l?::ic;:li;i’;? ;}(’)r:r " Nombre maximal d’électrons
s 1 2
3 6
5 10
f 7 14
g 9 18

Enfin, & lintérieur d’'une méme case quantique (orbitale), les deux électrons s’y
trouvant sont chacun caractérisés par leur spin ou moment angulaire de rotation qui

15
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correspond en gros a la fagon dont I'électron tourne sur lui-méme. Le spin est noté
s et, dans le cas des électrons, cette grandeur peut prendre deux valeurs : +%2 et =Y.

Deux électrons du cortege ne pourront posséder les quatre mémes nombres quan-
tiques (1, £, m, 5). Cest le principe d’exclusion de Pauli.

L Les désintégrations radioactives

16

Comme nous I'avons vu dans le cas des isotopes de 'hydrogene, certains isotopes
sont stables et d’autres non. Cette stabilité dépend d’un équilibre entre nombre de
protons et de neutrons au sein du noyau. Ainsi, si I'on trace un diagramme (V, 2),
on sapercoit que les noyaux possédant un exces de neutrons vont étre émetteurs
B~ Cest-a-dire qu’ils vont avoir tendance a transformer 'un de leurs neutrons en
proton selon la réaction suivante :

o7 > 1P+ 1P
Réaction qui peut s'écrire d’une maniére plus générale en considérant un élément X
comme suit :
é‘l X— zZ +1{1 "+ —Oﬂ
Cette réaction permet par conséquent d’accéder au noyau de numéro atomique

supérieur d’une unité. Elle se traduit par I'expulsion d’un électron () a partir du
noyau atomique.

Ainsi, d’une fagon assez générale, dans le cas d’un émetteur 37, le schéma type de
désintégration présentant I'énergie (ou la masse) en fonction du numéro atomique
sera le suivant (figure 1-1) :

Masses atomiques

JX
M(}X) {gc
B (E),(6),
Ey4 E
B (E)y (%),
O g T e 0
TS
| | | >
I I I -
z Z+1

‘ Figure 1-1 Diagramme de désintégration 3.
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Inversement, dans le cas d’'un noyau possédant un exceés de protons (toujours par
rapport a la stabilité), ce noyau aura tendance a transformer un proton en un neu-
tron, ce qui s'écrit :

1 1 0
1207+ 4
Ou plus généralement encore :
A Ayt 0
7X = 24X+
Dans ce cas, on accede a 'élément de numéro atomique inférieur d’une unité et

un positon est émis (anti-particule de I'électron mise en évidence par Anderson en
1932 mais théorisée par P. Dirac en 1931).

Un schéma de désintégration type d’'un émetteur B* pourra ainsi étre donné en

figure 1-2.

Masses atomiques

A
IX
O T
2moc® = 1,02 MeV
BBy 7 TR
£ e
B (Eo)o
M@, X"y e £y — ¥ N
X
| | | .
T T T >
Z-1 z

Figure 1-2 Diagramme de désintégration B* (3 noter que le terme 2m,c? représente un
phénomene d’annihilation entre 1 électron et son anti-particule (positon)
générant un rayonnement gamma d’énergie caractéristique de 0,51 MeV).

Notons que le méme résultat (transformation d’un proton en neutron) peut étre
obtenu par la capture d’un électron d’une couche interne (K le plus souvent), par le
noyau. Cest la désintégration par capture électronique :
p+ le— ln
A 0 Ay
ZX + _lf e d Z—IX
Lannihilation électron/positon représentée en figure 1-2 peut s'exprimer par ail-

leurs par I'équation suivante :
0 0
+1B T 27/

17
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Le schéma de désintégration est alors donné par la figure 1-3.

A
Masses atomiques
A
2 X
AV
M(7X)
CE (%)
7
CE (%) Fa
4 S, . AU,
M(,3X") -
4
Z—IX’
| | | >
I I I -
Z-1 V4

‘ Figure 1-3 Diagramme de désintégration liée a la capture électronique.

Enfin, les éléments de masse atomique élevée (actinides par exemple) se désintégrent
généralement par émission d’une particule alpha (groupe de deux protons et de
deux neutrons), ce qui permet une stabilisation rapide du noyau décrite par la réac-
tion suivante :

A A-4dyr | 4
72X = 75X+ 5a

La figure 1-4 présente cette désintégration dite o :

A Masses atomiques

S X
M(jX) [rrreeeeeeesssnnooooooes K
Eo (%),
E Eq
Eap (%)o
E,
MXY+M(a) - e PRECRCEEEERERE
0 h
X
| | | [ 4 >
| | | | 4
7 -2 Z-1 A

‘ Figure 1-4 Schéma de désintégration a.
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