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Scénario 3 

Alexander Litvinenko 
     (1962 – 2006) 

Contexte du projet 
 

Incident ou accident 
dans l’industrie nucléaire 

Nécessité d’une information rapide 
sur le terrain pour adapter une 
réponse sanitaire immédiate 

Scénario 2 

Scénario 1 

Radioactivité naturelle 



 
Les partenaires 

Industriel 

Radiochimie 
Détecteurs 
Mesures Détecteurs 

Matériaux 

Radiochimie, mesures  
Electrochimie 
Analyses 

 France 

Belgique 
  

Site industriel 



 
Objectifs cibles 

1 - Développement d’un capteur immergé réutilisable donc décontaminable 

2  - Diamant dopé au bore (BDD) à la surface  d’un détecteur de rayonnement de qualité spectrométrique 

3 - Concentrer les actinides sur le BDD (fenêtre d’entrée du détecteur) et optimiser le rendement de cette étape  

4 – Obtention de la signature du radioélément directement en solution (spectrométrie a)  

6 – Identifier puis séparer les potentiels interférents à la technique 

6 – Montage et test d’un démonstrateur opérationnel 

 

 

 



Croissance du BDD sur PIPS* 

Croissance d‘une couche (e = 100-300) nm de BDD 
par dépôt chimique en phase vapeur assisté par plasma 
Gaz: CH4, H2 et triméthylbore (TMB) 
Température : 740°C puis 500°C 
Dopage au bore: > 1021 atomes/cm3  

Détecteur PIPS brut Détecteur PIPS avec BDD 

Vue de dessus Vue en coupe 
Images MEB 

*Passivated Implanted Planar Silicon 



Electroprécipitation des actinides 
 
1 . Formation d’une couche basique sur la fenêtre du détecteur (BDD) 
 

Soit par réduction électrochimique de l’eau  

   H2O    +    H+   +    2 e                    H2      +       OH- 
 

Soit par réduction électrochimique d’un anion présent dans l’eau (NO3
-) 

                 NO3
- +    H2O +  2e                  NO2

-   +         2  OH- 

                 NO3
- +  3 H2O +  5e                  N2      +       6  OH- 

                 NO3
- + 7 H2O +  8e                  NH4OH    +   9  OH- 

  
2. Précipitation des actinides sur la fenêtre du détecteur (BDD) 

     

M3+   + 3 OH-                 M(OH)3 

Prototype   
de cellule                   



Quelques spectres d'actinides (1) 
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PIPS 114547
241

Am (0,36 Bq)

Counting time: 5400 s

S = 1,25 cm
2

Polarization: 0 V
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Signal amplitude (V)

Equation y=y0 + (A/(w*sqrt(PI/2)))*exp(-2*((x-xc)/w)^2)

Adj. R-Square 0,93349

Value Standard Error

0 y0 0 0

0 xc 4,01372 0,00313

0 w 0,0838 0,0065

0 A 11,46646 0,7514

0 sigma 0,0419

0 FWHM 0,09866

0 Height 109,17947
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Signal amplitude (V)

PIPS 309610102
239

Pu (0,4 Bq)

Time: 10800 s 

S = 0,80 cm
2

Polarization: 0 V

Equation y=y0 + (A/(w*sqrt(PI/2)))*exp(-2*((x-xc)/w)^2)

Adj. R-Square 0,9071

Value Standard Error

0 y0 0 0

0 xc 3,25699 0,00112

0 w 0,11627 0,00225

0 A 15,31087 0,25623

0 sigma 0,05814

0 FWHM 0,1369

0 Height 105,06666

FWHM* / Sign.amp.peak 
(0.099/4.014) X 100 
Résolution = 2.47 % 
*full width at half maximum 

Activité dans l’électrolyte: 1.04 Bq 
Activité déposée: 0.40 Bq 
Rendement de déposition: 38.46 % 
Résolution : 4.2 % 
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241Am (Bq) into electrolyte

Equation y = a + b*x

Adj. R-Square 0,99383

Value Standard Error

B Intercept 0,03014 0,03008

B Slope 0,64857 0,02086

Sensor 114547

S = 1,25 cm
2

Y = 0.648 X + 0.030 

R2 = 0.994 

239Pu 

241Am 

241Am 



Quelques spectres d'actinides (2) 
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Signal amplitude (V)

PIPS 309610102
244

Cm (0,63 Bq)

Time: 14400 s 

S = 0,80 cm
2

Polarization: 0 V

Equation y=y0 + (A/(w*sqrt(PI/2)))*exp(-2*((x-xc)/w)^2)

Adj. R-Square 0,9212

Value Standard Error

0 y0 3,18363 0,42326

0 xc 3,75391 9,74953E-4

0 w 0,1074 0,00197

0 A 31,23183 0,50573

0 sigma 0,0537

0 FWHM 0,12645

0 Height 232,03208
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Signal amplitude (V)

PIPS 309610102
239

Pu  (0,40 Bq)
244

Cm (0,55 Bq)

Time: 10800 s

S = 0,8 cm
2

Polarization: 0 V
239

Pu

244
Cm

Signal amplitude (V) 

239Pu 
244Cm 

Activité dans l’électrolyte :1.04 Bq 
Activité déposée: 0.63 Bq 
Rendement de déposition: 60.58 % 
Résolution : 3.75 % 

Colegram software 
(LNHB) 

244Cm 



Décontamination des capteurs 
Procédé d’électro-décontamination 

[Na2SO4] = 0.3 M à  pH 1.5 
BDD (+) et CE. Pt (-) et  J = + 3 mA/cm2  

Durée: 15 minutes 

Sensor 
241Am deposé sur le 

détecteur (Bq) 

241Am résiduel sur le 
détecteur (Bq) 

Rendement de 
décontamination (%) 

        

309610102 

0,43 0,0004 99,91 

0,67 0,0009 99,87 

0,97 0,0006 99,94 

1,25 0,0010 99,91 

1,60 0,0010 99,93 

        

114547 

0,36 0,0006 99,85 

0,53 n.a n.a 

0,80 0,0050 99,37 

1,37 0,0030 99,78 

1,56 0,0083 99,47 
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Signal amplitude (V)

PIPS 309610102
239

Pu (0,4 Bq)

Time: 10800 s 

S = 0,80 cm
2

Polarization: 0 V

Equation y=y0 + (A/(w*sqrt(PI/2)))*exp(-2*((x-xc)/w)^2)

Adj. R-Square 0,9071

Value Standard Error

0 y0 0 0

0 xc 3,25699 0,00112

0 w 0,11627 0,00225

0 A 15,31087 0,25623

0 sigma 0,05814

0 FWHM 0,1369

0 Height 105,06666
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Signal amplitude (V)

PIPS 309610102

Background after decontamination
239

Pu (0,40 Bq) before

Time: 10800 s 

S = 0,80 cm
2

Polarization: 0 V

239Pu 

239Pu 



Identification des interférents 

Ca2+, Mg2+, Fe2+, Fe3+ 

Spectres 239Pu, 241Am et 244Cm obtenus après électroprécipitation 
 

(a) Spectre sans ajout de matrice minérale 

 

(b) Spectre avec matrice minérale à faible concentration 
        (moins de 15 mg/L de résidu sec) 
 
(c)    Spectre avec matrice minérale à forte concentration 
        (plus de 1.5 g/L de résidu sec) 

 

(a) 

(b) 

(c) 

239Pu, 241Am, 244Cm 



Présentation du démonstrateur 

Ajustement 
du pH  

 
 

    Fe3+, Ca2+ 

 

UO2
2+ 

Dosimat 

Fe3+  
Ca2+  
Nd 3+  
UO2

2+ 

Nd 3+ 

800 V (200 mA) 



ActiFind                    Art antérieur 

Etape Procédure standard Procédure ActiFind 

      

Purification 24 h - 72 h 5 min - 5 h 

Déposition 2 h 2 h 

Comptage/spectrométrie 2 h - 24 h 
2 h - 24 h avec une possibilité de mesure 

pendant le dépôt pour les situations 
d'urgence 

Durée totale 28 h - 76 h 4 h - 31 h 

      

Limite de détection 0,01 Bq/L 0,5 Bq/L 



Conclusions et perspectives 
 
 

 
 

 
 

Dépôt de diamant sur des détecteurs à l’origine non prévus pour ça 

Réalisation d’un démonstrateur opérationnel 

TRL2  (concept) en début de projet à TRL4 (validation en laboratoire) en fin de projet 

 
Méthodes traditionnelles gardent cependant l’avantage en matière de L.D. 
mais en situation accidentelle                         prend l’avantage 

Potentiels gains de parts de marché pour notre partenaire industriel   

 



Impact scientifique  

Publications dans revues avec comité de lecture:    3 

 
 

Conférences:    4 

Workshops:    5 

Publications Franco-allemandes:    2 



 
 

 
 

Merci pour votre attention 

Quelques membres de l’équipe franco-allemande « ActiFind » 


