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1. Introduction

L'Institut de radiophysique (IRA) est mandaté par I'Institut féedéral de métrologie (METAS) pour la
détermination, le maintien et la diffusion de l'unité d'activité, le becquerel. La Section de la
radioactivité¢ de l'environnement (URA) de I'Office fédéral de la santé publique (OFSP) est
responsable de la surveillance de la radioactivité dans I'environnement. Comme de coutume,
I'lRA et 'URA ont invité I'ensemble des laboratoires effectuant des mesures d'activité dans
I'environnement et les produits de consommation a participer a I'intercomparaison annuelle de
spectrométrie gamma.

L’'organisation et I'analyse des données de l'intercomparaison suivent autant que possible les
prescriptions des normes suivantes :

1. BIPM, IEC, IFCC, ISO, IUPAC, IUPAP and OIML, Guide to the Expression of Uncertainty
in Measurement, 1995.
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2. ILAC, ILAC Guidelines for the Requirements for the Competence of Providers of
Proficiency Testing Schemes, ILAC G13, 2007.

3. ISO/IEC, Proficiency testing by interlaboratory comparisons. International Standard
Organization, ISO Guide 43, 1997.

4. ISO/IEC, Statistical methods for use in proficiency testing by interlaboratory comparisons.
International Standard Organization, ISO 13528, 2005.

Le théme de lintercomparaison cette année est la mesure de l'activité dans une denrée
alimentaire, a savoir un échantillon de lait (liquide). Deux radionucléides ont été introduits dans
I'échantillon de l'intercomparaison avec une activité certifiée par I'IRA : Cs-134 et Cs-137. Ce
sont des produits qui sont présents par exemple en cas d’accident dans une centrale nucléaire.

Sur les 30 laboratoires suisses concernés par ce type de mesure, 23 ont participé et 22 ont fourni
des résultats. Un laboratoire a rencontré une panne de détecteur. La liste des participants est
présentée dans I'annexe. Le Tableau 1 résume les équipements utilisés par ces participants.

Tableau 1. Détecteurs et méthodes d’étalonnage utilisés par les laboratoires

Participants Détecteur Miseen  Eff.[%] Logiciel Etalonnage, Date
fonction type
Amt fiir HPGe type p, Ortec GEM- 2005 25.6 InterWinner Intergamma 2019
Lebensmittelsicherheitund ~ 25P4 ver.5.05 CMI CBSS2
Tiergesundheit GR
Axpo Power AG Canberra type p GC3518 2009 35 Interwinner 8 ~ CMI 1035-SE- 2015
40199-15
BKW Energie AG Ortec type p GEM-20P4-70 2009 243 Interwinner 7.0 IRA 2009
Centre de Recherche Nestlé  Ortec type p GEM40P4-S 2004 40 LVISv2.0 Intergamma 2017
CMI CBSS2
CERN DGS-SEE Canberra GC 5019 2015 50 G2K 3.4 Apex  LabSOCS
1.4
CERN HSE-RP Canberra GC 9021, n-type 2014 90 Genie 2000 ISOCS 2018
Dienststelle Ortec type n GMX30P4 2006 32.8 InterWinner CMICBSS2 2019
Lebensmittelkontrolle und ver. 7.0
Veterinarwesen (DILV)
EAWAG Canberra GR2719 1990 271 Genie 2000 NIST NG7 2015
341
ENSI Eidgendssisches No 1 Canberra GC5019 p- 2008 et 50 Interwinner 8.x  LabSOCS 2010
Nuklearsicherheitsinspektorat type et No 3 Canberra 2017
GC5019 p-type
hepia haute école du Eurisys type p EGPC 155 1997 32 Interwinner 8.0  IRA et DAMRI 2000
paysage, d'ingénierie et P15
d'architecture
Institut de radiophysique HPGe type p Canberra 2001 40 Genie 2000 IRA 2010
GCW4523 Apex Gamma
Kanton Aargau DGS HPGe type p PGT IGC27 1989 21.7 Winner ver. 6.0 DAG Std 2019 2019

Kantonales Labor Zirich HPGe type p PGT Ge-IGC 25 1989 253 Interwinner 7.1 Mix 565 1999
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Participants Détecteur Miseen  Eff.[%] Logiciel Etalonnage, Date
fonction type
Kantonales Laboratorium BS ~ Ortec type p 2012 50 Interwinner 7.1 CMI1 9031 Eu- 2013
152 et Am-241
KKW Gosgen-Daniken AG Ortec type p GEM25 - 28 InterWinner 8.0 Ref. 2016
Mischstandard
QCYB41
Labor Spiez HPGe type n Canberra GR 2001 32 Genie 2000 Labsocs 2016
3019 Apex
Laboratorio cantonale Ti HPGe type p, Ortec GEM30 2003 30 Interwinner ver. Intergamma 2017
5.0 CMI CBSS2
OFSP Ortec type n GMX30-83-A 2013 30 Winner 7.0 Intergamma 2018
type n CMI CBSS2
Paul Scherrer Institut Ortec type p GEM30P4-70 - 30 Winner ver. 7.0 Eckert-Ziegler 2019
MK-4,
09/2015,
85770-443
SUVA HPGe type p Ortec GEM20-70 2012 23 Winner ver. 6.0 Intergamma 2012
CMI CBSS2
Ufficio della gestione dei Canberra Nal 2007 - Genie 2000 CMICBSS2 2013
rischi ambientali e del suolo
Zwilag Ortec type p 2005 30 InterWinner 8.0 Eckert&Ziegler 2017
GCRB13919

2. Préparation des échantillons et valeurs de référ  ence

Préparation de I'échantillon de I'intercomparaison

L'échantillon choisi cette année fait partie des denrées alimentaires. Il s’agit de lait entier UHT
standardisé a 3.5% de matiére grasse. Sa densité est de 1.03. Pour garantir la bonne
conservation de I'échantillon sur plusieurs jours, on a ajouté 1.5 g de formaldéhyde pour 500 ml
de lait (i.e. 4.5 g de formaldéhyde concentrée a 36% pour 500 ml de lait).

Un essai préalable a été réalisé afin de vérifier qu’'un échantillon préparé de cette maniéere se
conserverait bien et permettrait des mesures pendant plusieurs jours. Un échantillon-test
contenant du Co-57 et du Mn-54 a été préparé et conservé a température ambiante (24 a 27°C)
pendant plus de 2 mois. Son activité a été mesurée a 13 reprises sur 50 jours et les activités
obtenues ont montré une dispersion de 1% (un écart-type). Ceci n’était pas significativement au-
dessus de la dispersion de 0.6% produite purement par la statistique de comptage dans les pics.
Ainsi, méme conservé a température ambiante, I'échantillon de I'intercomparaison permettait des
mesures suffisamment reproductibles.

Solution radioactive pour l'intercomparaison

Les échantillons de lait ont été contaminés a partir de solutions certifiées par le laboratoire
primaire de I'lRA (IRA-METAS) avec les radionucléides Cs-134 et Cs-137. Les activités sont donc
rattachées aux étalons nationaux et internationaux.

Ces deux radionucléides sont en principe bien connus de tous les laboratoires. lls permettent de
tester la qualité de I'étalonnage en efficacité du détecteur, il est vrai, sur une plage d'énergie
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relativement restreinte de 600 a 800 keV. Alors que le Cs-137 ne pose aucune difficulté
particuliere, la mesure précise du Cs-134 demande de tenir compte des effets des sommations.

Les ampoules de solutions radioactives étalons M134Cs3A2 (Cs-134) et M137Cs25A2 (Cs-137)
ont été diluées par pesées précises dans un plus grand volume, puis les dilutions ont été utilisées
pour contaminer individuellement les échantillons des participants, I'un apres lautre et
directement dans le flacon définitif.

Des contrdles randomisés d'activité ont été effectués a chaque étape. En particulier, des
échantillons supplémentaires de I'intercomparaison ont été mesurés sur un HPGe de I'IRA. lIs
ont confirmé les valeurs de concentration radioactive.

Activité de référence des échantillons de l'intercomparaison

La concentration radioactive de référence des 2 radionucléides ajoutés dans les échantillons de
I'intercomparaison est donnée dans le Tableau 2. La date de référence de l'intercomparaison a
été fixée au 1.8.2019 12h00.

Il 'y a pas de valeur de référence pour le K-40 présent naturellement dans le lait. On utilisera la
moyenne des activités indiquées par les participants comme valeur cible.

Tableau 2. Activités de référence des échantillons. Date de référence : 1.8.2019 12h00. Incertitude élargie a k=2.

No d'échantillon Activité Activité No d'échantillon Activité Activité
Cs-134 (Bg/kg) Cs-137 (Bqg/kg) Cs-134 (Bg/kg) Cs-137 (Bqg/kg)

1 60.63 110.54 14 64.34 110.64
2 63.14 110.73 15 63.33 110.94
3 62.47 111.28 16 64.35 110.79
4 64.17 111.16 17 64.35 110.77
5 64.21 111.31 18 59.71 110.85
6 64.89 111.08 19 64.27 110.73
7 64.60 111.04 20 64.53 110.93
8 64.69 111.31 21 64.27 110.64
9 64.36 110.92 22 64.40 110.46
10 64.68 111.30 23 65.42 110.70
1 64.34 110.76
12 64.41 110.88 Incertitude absolue U 1.3 2.0
13 64.67 111.24 Incertitude relative 2.0% 1.8%

Contrble des prescriptions de ’ADR pour I'envoi

Les flacons envoyés aux participants avaient une activité totale inférieure a la limite de libération
LL de I'ordonnance sur la radioprotection ORaP. lls avaient aussi un indice de transport selon
I’ADR 2016 bien inférieur a 1 (limite pour un transport exempté). Ceci a permis de les transmettre
par les services de la poste.
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Corrections d’autoatténuation

Comme I'échantillon est composé de lait, I'autoatténuation des rayons gamma est trés proche de
ce gu’elle est dans 'eau lors de I'étalonnage du détecteur.

Un calcul de l'atténuation avec un modéle simplifié de la géométrie source-détecteur a été
effectué. On a considéré un récipient de type Semadeni 500 ml (réf.1742), du lait composé
uniquement de H;O et une masse volumique de 1.03 g/cm?. Le facteur de correction a appliquer
sur l'activité indiquée par I'analyse est, selon ce calcul, de I'ordre de 1.006 dans la gamme 600 a
800 keV.

Cette faible correction peut étre négligée en pratique et prise en compte dans l'incertitude sur
I'activité.

Corrections de sommations dues aux coincidences vraies

Ce type de sommations est di aux événements ou deux photons d’énergie E: et E> émis
simultanément par le radionucléide sont détectés ensemble dans le détecteur, ce que I'on
dénomme coincidences vraies. Il s’ensuit une perte du nombre de coups dans les pics
correspondants a E;: et E», et on observe des coups supplémentaires a I'énergie E=Ei1+E-.

Il n'a pas d'effet de sommations pour le Cs-137 qui n'a qu’une seule ligne gamma et dont les
rayons X ne sont pas émis en coincidence (état métastable de 2.55 min).

En revanche, pour le Cs-134, les effets des sommations sont bien observables. Les deux
principales lignes gamma sont émises en coincidences entre elles, et avec d’autres lignes
gamma. Quand I'échantillon est dans une position proche du détecteur, le risque de détection
simultanée des gammas devient notable. L'erreur peut atteindre 10%, voire plus, selon la
géométrie de mesure. Pour [|'éviter, il faut faire la mesure a une distance source-détecteur
suffisamment grande (>15 cm) et disposer de la courbe d’efficacité correspondante. Certains
logiciels de spectrométrie gamma permettent de faire cette correction directement, et d’autres
logiciels dédiés permettent de calculer les facteurs de correction (EFFTRAN, ETNA, Genie 2K
Labsocs, Gespecor, InterWinner, ...).

3. Résultats et discussion

3.1. Résultats communiqués par les participants

Les laboratoires ont recu un formulaire de protocole de résultats sur lequel ils ont fournis aussi
des indications concernant leur détecteur et leur méthode de mesure (les informations du Tableau
1).

Le Tableau 3 présente I'ensemble des concentrations radioactives en Bg/kg et des incertitudes
élargies relatives U (a k=2) communiquées par les laboratoires. Le numéro d’échantillon identifie
le participant. Le laboratoire 12 n'a pas pu délivrer de résultats en raison d’une panne de son
équipement.



@@% Inst'itut de'
A\ \\\\\\\ radiophysique Page 6 de 13

Tableau 3. Résultats communiqués par les participants

Echant. K-40 Cs-134 Cs-137 Corr. de sommation
No Activité U (k=2) Activitt U (k=2)  Activit¢ U(k=2) pour Cs-134
(Balkg) (%) (Balkg) (%)  (Balkg) (%)
1 49.55 10% 55.47 5% 109.2 5%  non
2 49.7 17.2% 59.1 4.0% 115.9 40% non
3 61 3% 115 3%  non
4 52.3 22.3% 74.2 8.82% 1248  8.82%  oui EFFTRAN
5 44 12% 64 12% 110 12%  oui
6 52.4 15% 62.0 15% 113.7 15%  non
7 49.65 15% 62.7 10% 113.5 10%  oui InterWinner
8 49.5 6.61% 57.9 5.29% 101.0 6.03% non
9 40.9 5.1% 63.5 0.8% 110.0 1.7%  oui Monte-Carlo
10 48 15% 61 10% 108 10.0% non
1 443 10% 62.2 10% 106.2 10%  oui(1.08) EFFTRAN
12 détecteur en panne
13 61.1 17% 62.4 5.4% 109.8 54%  oui Gespecor 4.2
14 66.3 6.7% 1214 6.8% non
15 42.8 17.6% 65.0 8.6% 114 124%  oui APEX
16 45.6 68% 61.9 7% 110.7 8%  non
17 4234  16.16% 64.05 10.07% 11020 10.08%  oui GSpecor
18 63.3 21% 61.5 5% 118.3 5%  non
19 48.3 14.4% 55.9 4.0% 106.6 41%  non
20 165 (écarté) 36.0% 64.2 12.0% 1105 22.8% non
21 46.58 17.0% 57.19 12.3% 1088 124% non
22 35 30% 65 6% 111 10%  oui Genie 2K/Labsocs
23 41.0 7.0% 69.7 5.8% 112.9 27%  oui
Moyenne 47.7
Ecart-type 6.7
Ec.-trel. (%) 14%
Maximum 63.3
Mininimum 35.0

Le laboratoire 7 a communiqué les résultats de 2 détecteurs. Nous avons inscrit la moyenne des
2 détecteurs dans le tableau.

La mesure du K-40 dans I'échantillon 20 est clairement erronée et elle n'a pas été prise en compte
dans la moyenne des participants pour établir la valeur cible.

Un laboratoire a aussi indiqué des traces de Co-60. Ce radionucléide n’a pas été introduit dans
I'échantillon.
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3.2. Méthode d’analyse des résultats

Le rapport R de la valeur mesurée a la valeur de référence (ou a la valeur moyenne des
participants pour le K-40) a été calculé pour chaque résultat :

_valeur mesurée
valeur deréférence

Les valeurs de ce rapport sont données dans le Tableau 4.

Afin de juger des résultats, on a utilisé I'outil statistique du score ¢ (zéta). Celui-ci tient compte
non seulement de I'écart par rapport a la valeur de référence dans le jugement de la performance,
mais incorpore aussi I'évaluation de l'incertitude donnée par le participant. Ce score est défini par
la relation :

Ames - Aref

2 2
S + uref

C:
u

me:

ou Anmes €st la concentration radioactive mesurée par le participant, Aes €st la concentration
radioactive de référence, la valeur de umes €st l'incertitude-type communiquée par le participant
(c’est-a-dire l'incertitude U a k=2 du Tableau 4 divisée par 2) et urr est l'incertitude-type de la
valeur de référence de l'intercomparaison (incertitude U du Tableau 2 divisée par 2).

La valeur du score  s'interpréte de la maniére suivante :

¢ Quand le score C est situé entre -2.0 et +2.0, cela indique une performance adéquate et
aucun signal particulier n’est donné.

e Quand le score ( est situé entre -3.0 et -2.0 ou entre 2.0 et 3.0, cela indique une
performance discutable et un avertissement est signalé (WARNING).

* Quand le score ( est au-dessus de 3.0 ou en dessous de -3.0, cela signale qu'il faut
procéder & une amélioration ou action corrective (ACTION).

Le Tableau 4 présente les valeurs du rapport mesuré/référence et du score { calculées pour
chaque résultat.
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Tableau 4. Rapport mesuré/référence, valeurs des incertitudes absolues et valeurs du score zéta. On indique aussi si

le laboratoire a appliqué une correction pour les effets des sommations

Rapport R Incertitude élargie absolue Score zéta
mesuré / référence U (k=2) 4

Ech. K40 Cs-134 Cs-137 K-40 Cs-134 Cs-137  K-40 Cs-134 Cs-137 Corr.
No () () () (Bakg) (Balkg) (Balkg) () () () somm.
1 104 091 099 496 277 546 03 -0.46 non
2 1.04 094  1.05 855 236 4.64 03 3.0 205 non
3 098  1.03 0.00 1.83 3.45 13 187 non
4 110 116 112 1166 654  11.01 05 3.0 244 oui
5 092 100  0.99 528 768 1320 -0.5 01 020 oui
6 110 096  1.02 786 930  17.06 06 06 031 non
7 104 097  1.02 732 640 1158 03 06 042 oui
8 104 090 091 3.27 3.06 6.09 03 non
9 086 099  0.99 209 051 1.87 -1.0 12 067 oui
10 1.01 094 097 720 610  10.80 0.0 12 060 non
11 093 097 096 443 622 1062 -0.5 07 084 oui
12 - - - - -

13 128 096 099 1039 337 5.93 1.6 13 046 oui
14 103 1.10 000 444 8.26 08 254 non
15 090 103  1.03 753 559  14.14 0.6 06 043 oui
16 096 096 100 3101 433 8.86 -0.1 1.1 0.02 non
17 089 100  0.99 684 645  11.11 -0.7 01 -0.10 oui
18 133 103 107 1329  3.08 5.92 1.6 11 239 non
19 1.01 087 096 6.96 2.24 4.37 0.1 ﬂ -1.72 non
20 - 099  1.00 - 770 2519 - 01 -0.03 non
21 098 089 098 792 703 1349 -0.1 20 027 non
22 073 101 100 1050 390  11.10 15 03 0.0 oui
23 086 107  1.02 287  4.04 3.05 -1.0 20 1.21 oui

Moy.  1.000 0975 1.009

Ec-t. 14% 7% 5%

Max 133 116 112

Min 073 087 091
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Figure 1. Rapport mesuré/référence selon les résultats communiqués par les participants et incertitudes élargies a k=2.

Les lignes horizontales représentent les valeurs de référence (pour K-40, la moyenne des participants) et leurs
incertitudes élargies a k=2.
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3.3. Discussion des résultats
K-40

La détermination précise de 'activité du K-40 est difficile, parce que le niveau d’activité est bas,
l'intensité du seul gamma émis est faible et cette lignhe est toujours présente dans le bruit de fond
des installations de mesure.

Deux laboratoires (3 et 14) n'ont pas communiqué de résultats pour ce radionucléide, pour une
raison inconnue.

Tous les autres laboratoires, sauf un, ont réussi & mesurer cette activité a +30% prés par rapport
a la moyenne des participants. lls ont aussi donné une estimation correcte de I'incertitude sur
l'activité. Les scores { sont entre -1.5 et 1.6, donc les performances sont jugées adéquates.

Dans le cas du résultat du laboratoire 20, surestimé d’un facteur 3.5, il y a probablement eu une
erreur lors de la soustraction du bruit de fond.

Cs-137

Pour le Cs-137, on n'observe pas de grands écarts par rapport a la référence et, globalement,
les résultats sont compatibles a £10% pres avec la valeur de référence. Il n'y a pas de biais
systématique : la moyenne des participants se situe a +0.9% seulement de la référence.

Néanmoins, quatre laboratoires (2, 4, 14 et 18) recoivent un avertissement que leur résultat n’est
pas totalement en accord avec la référence. lls devraient examiner les raisons de I'écart a la
valeur de référence et revoir leur calcul d’'incertitude. Et un laboratoire (8) recoit un signalement
gu’une action correctrice devrait étre appliquée.

Cs-134

Pour Cs-134, la moyenne des participants est a -2.5% de la référence. On peut dire qu'il y a un
léger biais, lié probablement au fait que 12 participants sur 22 n’ont pas appliqué de correction
pour les effets des sommations, ce qui entraine une sous-estimation de I'activité mesurée.

On n'observe pas de grands écarts par rapport a la référence, les résultats sont compatibles
globalement a £15% prés avec la référence. Deux laboratoires (2 et 4) regoivent un avertissement
que la performance pourrait étre améliorée et trois laboratoires (1, 8 et 19) recgoivent un
signalement qu’une action correctrice devrait étre appliquée. Il pourrait s’agir de I'absence de
correction pour les sommations pour les labos 1, 2, 8 et 19.

Pour le laboratoire 4, il s’agit vraisemblablement d’une erreur de calcul du facteur de correction
de l'autoatténuation dans le lait. Un facteur moyen de 1.12 a été utilisé pour Cs-134 et Cs-137,
et un facteur de 1.08 pour K-40, alors que cette correction est en réalité négligeable pour la
géomeétrie 500 ml utilisée.

Il faut noter que le laboratoire utilisant un détecteur a scintillation Nal a obtenu de bons résultats
pour Cs-134 et Cs-137.

4. Conclusions

Vingt-deux laboratoires ont participé a l'intercomparaison 2019 et ont fourni des résultats. A
nouveau, les participants ont démontré leur capacité a analyser correctement I'activité d’'un
échantillon de denrée alimentaire liquide au moyen de la spectrométrie gamma.
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Pour les deux radionucléides Cs-134 et Cs-137, ainsi que pour le radionucléide naturel K-40, 53
résultats rapportés sur 66 ont un niveau de performance adéquat (c’est-a-dire 80% des analyses).
Dans les autres cas, une meilleure estimation des incertitudes permettrait le plus souvent
d’obtenir de meilleurs scores (.

Dans I'ensemble, il apparait que la majorité des laboratoires disposent d’installation relativement
récentes, bien étalonnées et régulierement suivies. Les logiciels utilisés et les versions sont assez
variés. De plus, une petite moitié des laboratoires ont la possibilité de déterminer et d’appliquer
des corrections fines pour les effets des sommations.

Gréace au rattachement de I'activité de I'échantillon a METAS, les participants ont eu I'occasion
de contréler quelques points de leurs courbes d’efficacité avec une bonne précision.

5. Remerciements

Les organisateurs tiennent a remercier chaleureusement les participants pour le soin qu'ils ont
apporté au bon déroulement de cette campagne de mesure.
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