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Germanium Hyper Pur

Pouvoir d’arrét total
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Energie du photon

Energie de liaison de I’électron dans 1’atome
Numeéro atomique de la cible

rayon classique de 1’électron

Energie de I’¢électron au repos
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Energie du photon diffusé

Section efficace de la diffusion Compton
Angle de diffusion

Angle solide

Section efficace de création de paire
Constante de structure fine

Section efficace totale
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Masse volumique du matériau

Masse molaire du matériau
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Numeéro du canal

Constantes

Ecart-type
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Distance parcourue dans le détecteur
Efficacité totale

Efficacité intrinséque

Activité de 1’échantillon

Nombre de coup net dans le pic d’absorption totale a une énergie donnée
Temps de comptage

Probabilité d’émission d’un rayonnement y & une énergie donnée

Efficacité de détection a une énergie donnée
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E Ecart normalisé

Enerst Potentiel mesuré
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Dabs Dose absorbée
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H+ Dose équivalente
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Introduction

L'exposition des étres humains aux rayonnements ionisants a partir de sources naturelles est un
élément permanent et incontournable de la vie sur la Terre. Pour la plupart des individus, cette
exposition est supérieure a celle de toutes les sources artificielles combinées. Les deux principaux
contributeurs a l'exposition aux rayonnements naturels sont les rayons cosmiques de haute énergie et
les radioéléments provenant de I’écorce terrestre (K, familles 22Th, ?°U et *®U) qui sont présents
dans I'environnement y compris dans le corps humain. La population mondiale est également exposée
aux rayonnements résultant des rejets dans I'environnement de matiéres radioactives provenant de
sources artificielles et de l'utilisation des combustibles ou des matieres contenant naturellement des
radionucléides.

Au siécle dernier, I'numanité a produit de maniere significative des radionucléides artificiels. Cet
accroissement est principalement lié au milieu médical, aux essais atmosphériques de bombes
nucléaires et a l'utilisation des réacteurs nucléaires. Les radionucléides provenant des essais sont les
131 18] Bcg 1¥cg, B7r, ¥Ce, BNb, 2Te [1]. Ce sont les retombées des accidents nucléaires
(Tchernobyl en 1986 et Fukushima en 2011) comme **'1 et **’Cs [1] qui contribuent majoritairement &
I'exposition humaine aux rayonnements. Au niveau mondial, la contribution moyenne de I'exposition
humaine aux sources artificielles est d'un ordre de grandeur inférieur a celle liée a la radioactivité
naturelle. Cependant, a I'échelle régionale, les débits de doses artificielles peuvent étre plus élevés [1].

Ainsi selon le type de rayonnement et la dose regue, les effets peuvent étre plus ou moins nuisibles
pour la santé. L'exposition a la radioactivité se manifeste ainsi de deux maniéres : expositions externes
et expositions internes.

La radioprotection décrit I'ensemble des mesures prises par les pouvoirs publics pour assurer la
protection de I'nomme et de son environnement contre les effets néfastes de ces rayonnements. La
dosimétrie occupe une place importante dans ce domaine, car elle permet d’évaluer et de quantifier le
risque lié & I’exposition aux rayonnements en adéquation avec les limites réglementaires.

Avec la baisse des niveaux tolérables de la radioactivitg, il est nécessaire de développer et d’améliorer
constamment les techniques d’analyses existantes. Dans ce cadre, le groupe de Radioprotection et
Mesures Environnementales (RaMsEs) de 1’Institut Pluridisciplinaire Hubert Curien (IPHC) de
Strasbourg améliore réguliérement la sensibilité de détection de ses moyens de mesure pour répondre
aux nouvelles exigences réglementaires et pour étendre sa gamme de mesure aux faibles radioactivités.

C’est dans ce contexte que mon sujet de thése s’inscrit. Il s’agit du développement de méthodes
d’analyses fines par spectrométrie y dans le cadre de mesures de la radioactivité dans 1’environnement.
La premiére partie porte sur I’application de la spectrométrie y sur des échantillons de matériaux de
construction et de sols avec optimisation du dispositif expérimental existant. La deuxieéme partie utilise
ce nouveau dispositif afin d’établir les grandeurs de protections de ces échantillons. La troisiéme partie
traite la spectrométrie v in situ pour la caractérisation de sites.

La spectrométrie y, a I’aide de détecteurs en Germanium Hyper Pur (GeHP), permet d’identifier en
une seule mesure plusieurs radioéléments émetteurs y présents dans un échantillon. Dans le processus
d’analyse de la radioactivité par spectrométrie y, I’étalonnage en rendement de détection de la chaine
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est primordial a I’aide d’un étalon le plus approchant possible de I’échantillon (géométrie, matrice,
etc.). Pour des échantillons volumineux, 1’auto-atténuation des photons dans 1’échantillon et les
interférences dues aux pics-sommes sont deux facteurs d’importance fondamentale.

L’auto-absorption y conduit a une variation du nombre d’impulsions dans 1’aire du pic d’absorption
totale impactant ainsi la valeur de ’activité de I’échantillon. Ce phénomene dépend a la fois de la
densité et de la composition de 1’échantillon et de 1’énergie du photon. Pour évaluer cet effet, divers
travaux expérimentaux et/ou théoriques ont été réalisés. Dans ce travail, nous avons appliqué la
méthode de transmission pour déterminer le coefficient d’atténuation massique de 1’échantillon afin
d’évaluer la correction due a 1’auto-absorption. Le dispositif expérimental a été optimisé au préalable
par des simulations Monte Carlo. Cette étude a permis de déterminer les activités des radioéléments
dans différents échantillons solides (matériaux de construction, sols et résidus).

Outre son utilisation en laboratoire, la spectrométrie y peut étre appliquée a des mesures in situ.
Compte tenu de la taille infinie de la source et de I’indisponibilité de 1’étalon, des simulations Monte
Carlo ont été indispensables. Dans cette optique, une étude approfondie sur I’efficacité de détection en
fonction des dimensions et de la composition de la source a été effectuée.

Le présent manuscrit est scindé en quatre chapitres. Le premier, consacré a la spectrométrie v, décrit la
méthode et son application. Diverses notions sont rappelées concernant I’interaction des photons avec
la matiere et le principe de la spectrométrie .

Le deuxiéme chapitre traite I’effet de I’auto-absorption y et I’optimisation du dispositif expérimental
mis en place en introduisant un nouveau conteneur type FP80. Cette étude a été validée par des tests
d’inter-comparaison.

Dans le troisieme chapitre, une application directe de la correction de I’auto-absorption a été réalisée
pour finaliser la dosimétrie des rayonnements ionisants dans des matériaux de construction en
provenance du Maroc et dans des sols alsaciens. Dans ce cadre, le radium équivalent ainsi que les
grandeurs de radioprotection ont été évalués. Les résultats obtenus ont été complétés par des
simulations Monte Carlo.

Le quatriéme chapitre est consacré a la spectrométrie y in situ. Plusieurs paramétres (répartition des
photons surfaciques et volumiques, la composition du sol et I’impact de I’humidité) influengant
I’efficacité de détection ont donc été étudiés. Comme applications, cette étude a permis de réaliser une
cartographie radiologique autour d’un Centre National de Production d’Electricité (CNPE) et
d’estimer le risque radiologique de la radioactivité naturelle renforcée auprés de 1’usine CRISTAL
(Haut-Rhin).
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Chapitre 1 :

Interactions photon-matiere et
spectrométrie y

I. Caractéristiques des rayonnements ionisants

D’une maniere générale, on peut définir un rayonnement ou radiation comme un mode de propagation
de I’énergie dans I’espace, sous forme d’ondes électromagnétiques ou de particules. Les rayonnements
ne peuvent étre détectés et caractérisés que grace a leurs interactions avec la matiére dans laquelle ils
se propagent. Ils peuvent céder au milieu qu’ils traversent la totalité ou une partie de leur énergie au
cours de ces interactions.

Un rayonnement est dit ionisant quand il est susceptible d’arracher des électrons a la matiére.
L’équivalent en énergie correspond a 12,4 eV. Parmi ces rayonnements, on distingue ceux qui sont
directement ionisants, particules chargées (a, B, ions, etc.), de ceux qui sont dits indirectement
ionisants car n'étant pas chargés (y, n) ; ils n'ionisent la matiére que par l'intermédiaire de particules
chargées ionisantes qu'ils créent dans le milieu. Dans le tableau I-1 sont classés les différents types de
rayonnements selon leurs natures et spectres caractéristiques.

Spectres de raies Spectres continus
Rayonnements indirectement ionisants |y, X de fluorescence | X de freinage, neutrons
Rayonnements directement ionisants | o, €électrons Auger B, B*

Tableau I-1 : Classification des rayonnements ionisants.

L'ionisation est le phénoméne au cours duquel un électron est arraché a I’atome a la suite d’un
transfert d’une énergie supérieure a son énergie de liaison ; il crée un ion positif et un électron
susceptible d’ioniser a son tour si son énergie est suffisante. Apres l'ionisation, I'ion positif subit
généralement un réarrangement de son cortége électronique, aboutissant & I'émission de rayons X de
fluorescence ou plus rarement a 1'expulsion d’électrons Auger. Lorsque le transfert d’énergie n'est pas
suffisant pour provoquer le départ d’un électron, il s'agit d'excitation ; cet état est transitoire et
ultérieurement, 1'atome subit un réarrangement analogue a celui décrit pour I’ionisation.

Le tableau 1-2 résume les différents processus d’interaction rayonnement matiére et leurs
conséquences.
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Rayonnement Type du processus Conséquence apres interaction

lonisation Mise en mouvement d’électrons du matériau
absorbant.

) Excitation Réorganisation du cortége électronique:
Pz;rtlcgles émission de rayons X et/ou e Auger
chargées o p— :

anB Rayonnement de freinage (B) (I:E:;Eflho)n d'un rayon X de freinage (spectre
Cas particulier en Im de Emission de 2 photons de 511 keV en sens
parcours des (B°) : opposé
annihilation de la matiére
Absorption totale du photon incident et
Effet photoélectrique émission d’un photoélectron
(faible énergie) Réorganisation du cortége électronique:
émission de rayons X et/ou " Auger.
photons Diffusion du photon incident et éjection d'un
Effet Compton électron Compton
v, X (énergies intermédiaires) Réorganisation du cortége électronique:

émission de rayons X et/ou e Auger

Absorption totale du photon incident et
Effet de production de paires mise en mouvement d'une paire e’/e*

(E > 1,022 MeV) Emission de 2 photons de 511 keV en sens
opposé aprés annihilation

. . Emission d'un rayonnement de type :
Absorption (n thermiques) y yp
Neutrons n,p,o,vy

Diffusion du n incident / projection du

Diffusion (n rapides) noyau de recul

Tableau I-2 : Résumé des différents processus d’interaction rayonnement- matiéere [2].

Lors de leur traversée dans la matiere, les rayonnements directement ionisants subissent deux sortes
d’interaction : avec les électrons du milieu, 1a force coulombienne conduit a une "collision" au cours
de laquelle une partie de I’énergie incidente est transférée a la cible. Avec les noyaux du milieu, la
force d’attraction ou de répulsion entraine une déviation par rapport a la direction initiale et ce
changement conduit a I'émission d’un rayonnement X de freinage. La matiére agit donc comme un
ralentisseur caractérisé par un pouvoir d'arrét : un écran d’une épaisseur convenablement calculée,
arrétera donc toutes les particules chargées incidentes. On définit le pouvoir d’arrét total exprimé
généralement en MeV/cm :

dE dE dE
Stot = dx (&)élec * (&)nucl 11

Le pouvoir darrét dépend du type de la particule, de son énergie et des propriétés de la matiere
traversée (densité et nombre de charge).

A l'inverse des particules chargées, les rayonnements indirectement ionisants ne sont pas soumis a
des interactions de caractére obligatoire : I’interaction d’un photon, par exemple, avec la matiére, obéit
au hasard et aura une probabilité non nulle de traverser sans interaction une épaisseur de matiére aussi
grande soit-elle. On ne parlera plus de pouvoir d’arrét mais de coefficient d’atténuation p.
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En 1900, Paul Villard [1860-1934], physicien francais [3], a mis en évidence le rayonnement y
provenant du radium. Ce rayonnement capable de traverser une faible épaisseur de plaque de Pb est
insensible aux champs magnétiques. De méme nature physique que le rayonnement X, il se différencie
par son origine. Contrairement au rayon X qui est émis lors d'une transition entre couches
¢électroniques d'un atome, le rayon y est produit par une transition nucléaire.

Gréace a son pouvoir ionisant et sa capacité a pénétrer profondément dans la matiére, le rayonnement y
est utilisé dans de nombreuses applications : en radiothérapie (traitement des tissus cancéreux), en
stérilisation (domaine pharmaceutique), en ionisation (conservation des aliments), pour I'étude du
vieillissement et la tenue aux radiations des matériaux pour les différentes activités nucléaires, etc.

Il. Interactions photons-matiére

Les principales interactions des photons avec la matiére sont : I’effet photoélectrique, la diffusion
Compton et la création de paires électron-positron.

D’autres interactions moins importantes peuvent également se produire : la diffusion Rayleigh avec un
électron lié (photon diffusé posseédant la méme énergie que le photon incident mais avec un
changement de direction) et la diffusion Thomson avec un électron libre.

Ces effets sont régis par des probabilités d’interactions traduites par des sections efficaces c.

11.1. Effet photoélectrique
Heinrich Rudolph Hertz [1857-1894], ingénieur et physicien allemand [4], découvre en 1886 I’effet
photoélectrique. Une plaque de métal soumise a un rayonnement lumineux peut émettre des électrons,
dont la quantité dépend entre autres de I'intensité lumineuse.
Ses travaux, poursuivis par Wilhelm Hallwachs, joueront un réle important dans I'nypothése des
quantas de lumiere formulée par Max Planck et développée par Albert Einstein.
Un photon complétement absorbé par un électron lié lui transmet toute son énergie. L'électron est alors

éjecté de son atome (figure I-1). L'énergie cinétique de ce photoélectron (E.) correspond a I'énergie du
photon (E,) moins I'énergie de liaison de I'¢lectron (B.) dans I’atome :

E. =E, — Be 1.2

e éjecté @

v incident

Figure I-1 : Schéma représentant I'effet photoélectrique.
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La section efficace (ogp) de cette interaction qui traduit la probabilité qu'une réaction ait lieu, dépend
du numéro atomique de la cible (c'est-a-dire de la taille du nuage électronique) et de I'énergie du
photon incident. Cet effet est prépondérant pour les rayons y de basse énergie (E < 0,2 MeV). La
section efficace de 1’effet photoélectrique pour la couche K est donnée par la relation suivante :

_ Z—28T[r02 ﬂ _7/2
OEP = (1374 3 4\/7(]50) 13

avec Z:numéro atomique de la cible,
Iy : rayon classique de ’électron (2,818 fm),
Eo = mec2=0,511 MeV : énergie de I’électron au repos,
E, : énergie du photon incident.

De facon générale, quelle que soit la couche, une approximation par atome peut se faire :

74,35

& 14

GE.P X

L’effet photoélectrique est suivi d’un réarrangement du cortége électronique. Un électron d’une
couche supérieure vient ainsi combler I’orbite vacante du photoélectron. Ceci peut se traduire soit par
I’émission d’un ou de plusieurs photons dans le domaine des rayons X (en-dessous de 100 keV), soit
par capture de ce photon par I’atome et I’¢jection d’un électron périphérique (émission Auger).

11.2. Diffusion Compton

Arthur Compton [1892-1962], physicien américain [4], étudie la diffusion des rayons X en utilisant le
graphite. 1l met en évidence, en 1922, l'augmentation de la longueur d'onde (A) d'un rayonnement
électromagnétique de grande énergie lors de sa diffusion par les électrons des atomes. La découverte
de cet effet et I'explication qu'il en donne confirment que le rayonnement électromagnétique peut, dans
certaines circonstances, présenter un comportement corpusculaire (y).

Ce phénomene se manifeste par une absorption partielle de 1’énergie E, du photon incident par un
électron lié ou peu lié. Cette interaction peut étre représentée comme une collision élastique (figure I-
2), ou I'électron recule avec une énergie cinétique E. et le photon vy est diffusé avec une énergie E',.
Les grandeurs E', et E; = E, - E', sont obtenues par les relations de conservation de I’énergie et de
I’impulsion. E', est définie par 1’équation suivante :

El=——Y 15
Y 1+E—y(1—cos 0)
0

avec 0 : I’angle de diffusion du photon y.
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Figure 1-2 : Schéma représentant la diffusion Compton.

Au contraire de I’effet photoélectrique, la section efficace (opc) de I’effet Compton est proportionnelle

au numéro atomique Z de I’atome cible. Elle se comporte & haute énergie par atome comme :
1.6

Opc X E,

La distribution angulaire des photons diffusés est décrite par la formule de Klein Nishina. La section
efficace différentielle par angle solide et par électron en fonction de I'énergie du photon incident et de

l'angle de diffusion 0 est donnée par 1’équation 1.7 :

do _ 1 5 1 ) (E—Z)Z(l—cos 6)?
a0 = 27| Treaizcosem 1+ cos6” + —1+E—y(1—cos o 1.7
0

La figure 1-3 représente la distribution angulaire des photons diffusés pour plusieurs énergies obtenue
par le logiciel Mathematica [5]. La figure montre que plus I'énergie incidente est importante, plus la

diffusion des photons s'effectue vers l'avant.

" 300

-0 MeV 2a00 L\
255° . 285

10 MeV

100 MeV

Figure 1-3 : Représentation de la section efficace différentielle en fonction de I'angle de diffusion pour
cing énergies [6].

A faibles énergies, la section efficace Compton est proportionnelle a la section efficace Thomson.
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11.3. Création de paire

Ce phénomene, appelé aussi matérialisation, a été découvert en 1933 par Patrick Maynard Stuart
Blackett [1897-1974] physicien britannique [4]. Il consiste en la création d’une paire électron-positron
lorsqu’un photon interagit avec le champ coulombien d’un noyau. Il n’est possible que si I’énergie du
photon est supérieure a deux fois la masse de I'électron au repos soit 1,022 MeV. Cet effet donne lieu &
I’émission de rayonnements secondaires. En effet, en fin de ralentissement, le positron s’annihile avec
un électron au repos du milieu, en émettant deux photons d’annihilation d’énergie 511 keV. La section
efficace de ce processus (ocp) est donnée par :

28, (2E 218 } B _1
Ocp = aFSZZ [?ln (E—OV) —7] si 2By <E, < ;"Z 3 1.8
28 _l 2 . E _l
ocp = arfz?[Fin(183275) — 2 s By > 2 1.9

La section efficace de matérialisation se comporte a haute énergie par atome comme :

ocp o 2%In (2) 1.10

0

e éjecté PS

v incident

positron

Figure 1-4 : Schéma représentant la création de paire.

I11. Section efficace totale d'interaction et coefficient d'atténuation

Pour un photon incident, la probabilité de déposer partiellement ou totalement son énergie dans la
matiére par un processus donné est reliée a la section efficace atomique mesurée en barns (= 10%
cm?). La section efficace totale oo pour un photon d'énergie donnée correspond a la somme des
sections efficaces ogp, 6pc et ocp :

OTotal = Ogp + Opc + Ocp 111
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L'atténuation des photons est exprimée par le coefficient d'atténuation linéique W qui représente la
fraction des photons incidents interagissant par unité de longueur. Ce coefficient tenant compte de la
section efficace totale est donné par la formule suivante :

_ _ pPNa
M = OTotall = OTotal Mpa 112

avec n : nombre atomes par unité de volume,
p : la masse volumique,

Ma @ la masse molaire du matériau,

Na : le nombre d'Avogadro.

Il est aussi possible de définir le coefficient d'atténuation massique noté p/p en cm*g. La figure I-5
représente le coefficient d'atténuation massique des photons dans le germanium (Ge) calculé avec le
programme XCOM[7]. On constate une prédominance de l'effet photoélectrique dans les basses
énergies, de la création de paire €lectron-positron dans les hautes énergies et de la diffusion Compton
pour les moyennes énergies.

100

Effet photoélectrique
Diffusion Compton
Création de paire

10

0,1

Wp (cm?/g)

0,01

1E-3

1E-4 Ay —————r —
0,1 1 10

Energie (MeV)

Figure 1-5 : Coefficient d'atténuation massique en fonction de I'énergie des photons pour les
différentes interactions dans le cas du Ge obtenu par XCOM [7].

La gamme d’énergie des photons qui nous intéresse se situe entre 30 keV et 3 MeV.
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IVV. Détection des photons

La détection des rayonnements directement et indirectement ionisants est basée sur I’interaction de ces
derniers avec la matiére constituant le détecteur. Les détecteurs électroniques de type semi-
conducteurs occupent une place importante en métrologie des rayonnements. Ils exploitent l'ionisation
ou l'excitation atomique lors de l'interaction des photons avec la matiére pour une analyse électronique
de leurs énergies.

La spectrométrie y a base des cristaux GeHP offre un outil performant pour la détection des photons.
C’est avec cette technique que les travaux de recherche de cette thése ont été réalisés.

IV.1. Caractéristiques du cristal Ge

Le Ge est un élément chimique tétravalent (quatre électrons périphériques - groupe 1V) de structure
cristalline type diamant. Il existe sous forme de cing isotopes stables ou de tres longues durées de vie :
"Ge (35,94%), "“Ge (27,66%), "°Ge (21,23%), "*Ge (7,73%) et "°Ge (7,44%).

Il posséde une trés grande résistivité (53 Q.cm a 25 °C) contrairement au Cu (1,7.10° Q.cm).

Pour obtenir un GeHP, le Ge sous forme de barre est raffiné par fusion en passant dans des bobines
inductrices [8]. La barre fond alors localement et les impuretés se concentrent dans la zone fondue
avant que celle-ci se resolidifie. Ainsi les impuretés vont s'accumuler a I'extrémité de la barre. Elles
sont supprimées par cisaillement avant retraitement. Puis les lingots obtenus sont fusionnés dans un
bain avec des dopants pour ralentir la croissance cristalline et permettre ainsi d'obtenir de gros
cristaux. Les techniques d'affinage ont conduit & la production de Ge de pureté 10 soit 0,1 ppb (partie
par milliard) d'impureté.

IV.2. Détecteurs semi-conducteurs

Les cristaux GeHP, en spectrométrie v, existent sous forme de trois types qui sont : planaires, coaxiaux
et puits. Chacun de ces détecteurs est adapté a un type d’échantillon ou de radionucléides donné.

Les détecteurs planaires ont une forme de galette dont le schéma est représenté sur la figure 1-6
(gauche). Ces détecteurs, dont 1’épaisseur maximale du cristal est d’environ 3 cm, associés a une
fenétre d’entrée en carbone, sont utilisés pour la détection de photons de faibles énergies (figure 1-7)
avec une efficacité d’environ 30%. Ces détecteurs sont adaptés pour des échantillons minces.
Concernant les échantillons volumineux, il est préférable d’utiliser des détecteurs coaxiaux (figure 1-6
-centre). De forme cylindrique avec une partie centrale creuse, ce type de détecteur posséde une
fenétre en béryllium ou en aluminium. lls sont adaptés aux mesures des photons de hautes énergies
(figure 1-7) avec une efficacité de 1I’ordre de 15%.

Si I’échantillon est en tres faible quantité, il est souhaitable de le mesurer avec un détecteur puits, qui
permet ainsi d’obtenir une grande efficacité géométrique (~-80%). Les détecteurs puits (figure 1-6-
droite) ont la méme configuration que les détecteurs coaxiaux mais contrairement a ces derniers, le
trou central sert & réceptionner 1’échantillon d’un volume maximal de 5 cm®. La fenétre d’entrée est en
aluminium.
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Planaire
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Figure 1-6 : Schéma des différents types de détecteurs.

La figure 1-7 récapitule, en fonction des gammes d’énergie employées, les types de détecteur utilisés.
La gamme énergétique des détecteurs planaires de constitution SiL.i est représentée a titre indicatif.
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Figure 1-7 : Les différents types de détecteur et leur domaine d’énergie [9].

IV.3. Systeme de refroidissement

Le refroidissement a température cryogénique est indispensable pour effectuer des mesures fines. Les
détecteurs de type GeHP doivent étre refroidis de maniére a réduire l'agitation thermique des porteurs
de charge. Dans le cas contraire, le courant de fuite induit un bruit qui influence la résolution en
énergie du détecteur. Tout détecteur GeHP nécessite un apport d'azote liquide pour le maintenir a une
température tres basse. L'azote liquide est stocké dans un dewar a une température de 77 K soit -196
°C.

Il est aussi possible d’utiliser un refroidissement par des cryogénérateurs, ne nécessitant ni azote ni
hélium liquide. s produisent du froid par compression et détente de gaz (hélium).

IV.4. Chaine de mesure

En spectrométrie y, une chaine de mesure est constituée d’un détecteur, d’un préamplificateur, d’un
amplificateur, d’un convertisseur analogique/numérique, d’une électronique d’acquisition et d’un
logiciel d’analyse.

Au moyen d'une haute tension délivrée au détecteur, une quantité de charges électriques
proportionnelle & I'énergie déposée par le photon dans le cristal est recueillie. Les porteurs de charge
sont collectés en utilisant un préamplificateur de charge dont les fonctions sont la conversion de la
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charge en tension électrique et une premiere amplification. La mise en forme du signal et une seconde
amplification sont réalisées par 1’amplificateur.

L'analyse de I'amplitude de I'impulsion est réalisée par un analyseur multi-canaux. Le choix du nombre
de canaux nécessaire pour l'acquisition dépend de la résolution du détecteur et de la plage d'énergie.
Pour un détecteur GeHP, une haute résolution en énergie requiert généralement un codage sur 13 bits
soit 8192 canaux ou 14 bits soit 16384 canaux pour couvrir une gamme d'énergie comprise entre 0 et 8
MeV.

Un PC d'acquisition, associé a un analyseur, enregistre 1’énergie de I'événement en incrémentant le
canal correspondant. Un spectre est ainsi collecté et analysé par le logiciel GENIE 2000 [10].

Pour pouvoir traiter le spectre obtenu, il est nécessaire de 1’étalonner en énergie, c'est-a-dire de
transformer le numéro du canal en énergie. Pour effectuer cet étalonnage, une source radioactive, dont
les raies sont bien connues, est utilisée. Ainsi, une loi de calibration est établie sous la forme d’une
fonction polynémiale :

E, = a+bC+ cC? 1.13

ou C : le canal,
a,b,c : des constantes.

Un exemple de spectre d’une source mono-énergétique, aprés 1’étalonnage en énergie, est illustré sur
la figure 1-8; plusieurs phénoménes apparaissent :

- le pic d’absorption totale correspondant a I'énergie totale déposée par les photons dans la partie
active du détecteur par effet photoélectrique.

- le front Compton da aux électrons résultant de la diffusion Compton. L’énergie des électrons est
donnée par I'équation (1.14).

1
Ec=E, |1+—"" 1.14
€ y( 1+E—Z(1—cos 6))

- le pic a une énergie de 511 keV correspondant a la détection de deux photons provenant de
I'annihilation d'un positron avec un électron du milieu traversé.

- les pics appelés pics de premier et second échappement associés aux énergies E;=E, - 511 keV et E,=
E, - 1022 keV. lls sont dus au photon primaire qui a subi une matérialisation en une paire électron-
positron. Ces deux particules a faible parcours, sont stoppées dans le cristal du GeHP en déposant leur
énergie cinétique (E - 1022 keV).

- le pic de rétrodiffusion correspond a la collection d'un photon rétrodiffusé dans les matériaux
entourant le Ge (capot d'Al).
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Figure 1-8: Exemple d’un spectre y d’une source mono-énergétique.

En pratique, les échantillons rencontrés lors des analyses environnementales contiennent divers
radioéléments. La figure 1-9 représente un exemple d’un spectre multi-y. A partir des informations
enregistrées, il est possible d'identifier différents radioéléments (analyse qualitative) et de déterminer
leur activité (analyse quantitative).
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Figure 1-9 : Exemple d’un spectre multi-y. Identification de plusieurs radionucléides naturels (***Pb,
214 214 208 228 40 HY S 137
Pb, “"Bi, “°TI, ““Ac et "K) et artificiel (*'Cs).

Dans le processus d’analyse de la radioactivité par spectrométrie vy, I’étalonnage en énergie et en
efficacité de détection de la chaine est une étape essentielle. En effet, la qualité d'un spectrométre y
dépend de sa capacité a détecter des raies (critére d'efficacité) et a les différencier entre elles (critére
de résolution).
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V. Résolution en énergie

La résolution en énergie détermine la capacité d'un détecteur a séparer les raies. Elle tient compte de la
la largeur a mi-hauteur du pic (FWHM = full width at half maximum). Dans le cas idéal, la forme du
pic est gaussienne et la résolution est liée a I'écart-type o de la distribution :

O6E = +v8In20f = 2,350 1.15

V1. Efficacité de détection

L’efficacité de détection est déterminante dans 1’analyse quantitative d’un échantillon. Elle est définie
de différentes maniéres : absolue, intrinséque.

L’efficacité absolue (g4) dépend de la géométrie et de la probabilité d’interaction du photon dans le
détecteur. Elle est calculée avec I’équation 1.15 :

nombre d’événements enregistrés

1.16

€ = - P
abs ™ hombre de particules émises par la source

L’efficacité absolue varie en fonction de 1’énergie des photons émis par une source. Son évaluation
s’effectue en utilisant des sources étalons dont les activités sont connues. Sa variation est déterminée a
I’aide du taux de comptage issu de 1’aire du pic d’absorption totale qui est valable uniquement pour
des conditions expérimentales (géométrie de la source et distance source-détecteur) bien définies.

Une source étendue peut étre considérée comme un ensemble de sources ponctuelles remplissant un
volume. Ainsi pour déterminer &, il est nécessaire d’intégrer la totalité du volume.

Un exemple d’un détecteur de forme cylindrique avec une source se trouvant a une distance d sur I’axe
de détection permettant d’évaluer I’efficacité totale (&), €st représenté sur la figure 1-10 :

Source Détecteur

Figure 1-10 : Représentation schématique d’un détecteur.

Si la source émet de maniére isotrope, la probabilité que la particule soit émise a un angle 6 est donnée
par la relation suivante :

P(0)dQ = 2 1.17

4n
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Si la particule interagit avec le détecteur, la probabilité est donnée par :

Pin(x) = 1 — e

avec W : le coefficient d’atténuation linéique du détecteur,
X4 : la distance parcourue dans le détecteur.

Apres combinaison des deux relations

— dQ
degor = (1 —e “Xd)4—n

1.18

1.19

gt S’exprime en intégrant la derniére relation, en fonction de I’efficacité géométrique (ggeo= 4—n) et

intrinséque (&in). Ainsi elle peut étre écrite :
Etot = E£geofint

&inr dépend du type de radiation, de son énergie et du matériau constituant le détecteur.

nombre d’événements enregistrés

Eint — - - "
Int nombre de particules arrivant sur le détecteur

1.20

121

Une fois que Defficacit¢é de détection est connue, il est possible de déterminer 1’activité des

radioéléments d’un échantillon.

VII. Activité d’un échantillon

L’activité d’un radioélément est proportionnelle au nombre d’événements dans le pic d’absorption
totale. Cette activité est définie par la norme internationale (Organisation Internationale de
normalisation) NF ISO 18589-3 de 2007 [11] qui comprend plusieurs parties, notamment la mesure
des radionucléides émetteurs y dans les sols. Cette activité est exprimée en becquerel par kg et est

définie suivant I’équation (1.22) :

_ OnE/tg
PE €EE me

avec nye : le nombre de coups net dans le pic d’absorption totale,

ty : le temps de comptage exprimé en seconde,

Pe : la probabilité d'émission d'un rayonnement y d'énergie E par désintégration,
m : la masse de I'échantillon en kg,

ee : I’efficacité de détection pour une énergie E donnée,

fe : les facteurs de correction dépendant de 1’énergie E.
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L’incertitude absolue sur cette activité est définie comme suit :

on = () () + (R () 4 6+ ()

ou o représente 1’incertitude sur chaque parametre de I’équation (1.21).

Si un radionucléide possédant plusieurs raies n’interfere pas avec un autre radioélément, le résultat du
calcul de l'activité correspond alors a une moyenne pondérée sur ses raies [10] soit :

i=1_Aj

n 2

A
A= avec 0p =
Zn UT

A

1.24

La mesure de I’activité d’un échantillon est affectée de plusieurs phénoménes (fg) qu’il ne faut pas
négliger, liés au radioélément lui-méme et a la technique de mesure.

Le facteur de correction du temps de décroissance de 1’échantillon durant I’acquisition (K;) défini par
I’équation (1.25) [10], tient compte du temps de demi-vie du nucléide (Ty,) mais aussi du temps réel
de I’acquisition (t).

T , _ln(z).tc
— 12 _ T
¢ = hon <1 e Tz > 1.25

Le facteur de correction (K,,) du temps de décroissance du radioélément entre I’instant ou 1’échantillon
a éte prélevé et le début de 1’acquisition (ty) est donné suivant 1’équation (1.26) [10] :

_1n(2)tw

Ky =e T2 1.26

D’autres facteurs de correction sont importants comme celui d0 aux interférences sur les pics-sommes
et notamment I’auto-absorption y. Ces facteurs sont expliqués dans le chapitre 2.
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VIIIl. Seuil et limite de détection

Lors de la mesure d’un échantillon de trés faible activité, le résultat peut étre trés proche de celui
obtenu lors de la détermination du bruit de fond (signal détecté en I’absence d’un radionucléide
recherché).

Compte tenu du caractére aléatoire du processus de désintégration radioactive, un résultat Iégerement
supérieur au bruit de fond mesuré ne donne pas 1’assurance de la présence d’un radionucléide, pas plus
d’ailleurs qu’un résultat légerement inférieur a ce méme bruit de fond ne garantit 1’absence de ce
radioélément. Les notions de limite de détection ainsi que de seuil de détection caractérisant la
technique de mesure sont définies par la norme NF 1SO 11929 pour la métrologie [12].

Cette norme évalue les possibilités de détection d’une grandeur que 1’on souhaite mesurer
(appelée mesurande) ainsi que I’effet physique quantifié. Pour cela, elle spécifie que « le seuil de
détection permet de décider si I’effet physique quantifié par le mesurande est présent ou non », que
« la limite de détection indique la plus petite valeur vraie du mesurande qui peut encore étre détectée
par la procédure de mesurage utilisée » et que «les extrémités de I’intervalle de confiance
comprennent, si 1’effet physique est reconnu comme présent, un intervalle de confiance comprenant la
valeur vraie du mesurande avec une probabilité spécifiée ».

Pendant une mesure, si les valeurs du signal et du bruit de fond sont trop proches, ils risquent de se
confondre a cause des fluctuations statistiques. Un signal supérieur au bruit de fond est désigné par la
notation « pic ». Lorsqu’il est identifiable dans un spectre énergétique, une valeur minimale d’activité
appelée limite de détection (LD) lui est attribuée.

La limite LD se trouve entre les évenements détectables non quantifiables et quantifiables
tandis que le seuil de détection (SD) est la limite entre les événements non détectables et détectables
mais non quantifiable. La figure I-11 schématise de maniere simplifiée ces définitions.

Ces notions formulées par Currie [13] sont encore employées aujourd’hui par les laboratoires.

Détectable
mais non quantifiable
Résultat < LD

Quantifiable
résultats avec incertitude
de mesure associée

Non détectable
Résultat < SD

=
Activité

Figure I-11 : Représentation schématique de la limite de détection et du seuil de détection.

Basés sur la théorie du test d’hypothése, le seuil SD et la limite LD sont quantifiés respectivement, par
la probabilité du risque o, risque de premiére espéce, et par la probabilité du risque B, risque de
deuxiéme espece.

Le risque a, c’est I’affirmation que le signal est réel avec une probabilité a alors qu’il est engendré par
les fluctuations statistiques du bruit de fond. Le risque B, c’est I’affirmation que le signal est lié a la
fluctuation statistique du bruit de fond alors qu’il s’agit d’un signal réel.

SD est défini dans I’algorithme d’analyse du logiciel GENIE 2000 [10] par I’expression suivante :
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SD = kq0, 1.27

avec Kk, : le facteur d’élargissement correspondant au niveau de confiance (1-o) de la loi de
probabilité,

oo . I’écart-type en rapport avec la surface nette du pic considéré dans laquelle il n’y a aucun coup
signal.

La norme précise que la limite LD correspond a la contribution minimale de 1’échantillon pouvant étre
détectée avec une probabilité d’erreur donnée. Elle dépend des conditions de mesure (temps
d’acquisiton, statistique dans la région d’intérét) et doit donc étre réalisée pour chaque spectre [14].
Son expression, introduite dans le logiciel GENIE 2000, est donnée par la formule suivante:

LD = SD + kgoy, 1.28

avec kg : le facteur d’élargissement correspondant au niveau de confiance (1-f) de la loi normale de
probabilité,

op : I’écart-type en rapport avec la surface nette du pic considéré lorsque la surface est équivalente a
LD.

Lorsqu’il y a présence d’un pic, la procédure prévoit que I’expérimentateur choisisse deux niveaux de
confiance (1-a et 1-B), généralement de 95 % avec des valeurs pour K, = ks = 1,645.

Pour simplifier, sachant que o, et op sont du méme ordre de grandeur, on considére que k = k, = K,
L’expression de la LD dans GENIE 2000 devient alors :

LD = 2SD 1.29
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Chapitre 2 :

Effets de matrice

L’atténuation des photons dans 1’échantillon c'est-a-dire 1’auto-absorption vy et les interférences dues
aux pics sommes [15], [16] sont les deux facteurs déterminants dans 1’analyse quantitative par
spectrométrie y des échantillons volumineux.

I. Le pic-somme

Dans le cas ou le radioélément présente un schéma de désintégration complexe, les durées de vie des
niveaux excités sont le plus souvent trés inférieures au temps de résolution nécessaire a la chaine
électronique. Ainsi, des transitions en cascade peuvent provoquer une détection simultanée
d'impulsions ce qui crée deux effets :

- une perte de comptage a la fois dans les spectres et dans les pics d'absorption totale,

- un gain d'impulsions supplémentaires dans le fond continu et I'apparition de pics-sommes qui se
superposent aux autres comptages. L'énergie correspond a la somme des énergies cédée au détecteur.

Pour illustrer le phénomeéne du pic-somme, le schéma des niveaux du ®Co est présenté sur la figure 11-
1. La désintégration du ®Co vers un état excité du ®°Ni se réalisé par une émission en cascade des
principaux rayonnements d’énergie 1173 keV et 1332 keV ayant des intensités d’émission proches de
100% avec des durées de vie de I’ordre de la picoseconde. Ainsi le pic-somme peut-étre la détection
simultanée d’un pic d’absorption totale correspondant a la somme de 1173 et 1332 keV soit 2505 keV
ou bien au pic d’absorption totale de 1’un et au fond Compton de ’autre (ou vis versa) faisant ainsi
apparaitre un fond entre les raies 1332 et 2505 keV entrainant une sous ou surestimation du comptage
qu’il est nécessaire de corriger.

GOCO

\Q;— 2030ps

’Y21 1173 keV
v 10,713 ps

’Ylo 1332keV

GONi

Figure 11-1 : Schéma de décroissance du *Co.
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1. L’auto-absorption y

L’auto-absorption se manifeste par des pertes d'impulsion qui entrainent une sous ou surestimation de
I'efficacité, variable suivant 1’énergie incidente du photon. Elle dépend également du volume, de la
charge effective et de la densité, sachant que les échantillons environnementaux analysés ont
généralement des densités différentes de celle de 1’eau [16], [17], [18], [19], [20], [21].

I11. Correction d'auto-absorption y

Le parcours des photons dépend a la fois de leur énergie et du milieu traversé, caractérisé par sa
densité et sa charge effective [15]. Il est donc important de corriger I'efficacité de détection pour cet
effet. Pour pouvoir déterminer cette correction, il est nécessaire que 1’échantillon soit conditionné dans
la méme géomeétrie que celle de I’étalon.

A
o

d

>

Figure 11-2 : Schéma pour une source étendue.

Si le nombre de photons Ny est émis dans un angle solide de détection (Q), le nombre de photons dN
incidents émis dans une partie (X, x+dx) arrivant a la surface du détecteur (figure 11-2) est défini
suivant 1’équation (2.1) :

Sxdx Q _
ol Hx 2.1

TC

dN=N0

avec W : le coefficient d’atténuation linéique de 1’échantillon,
p : la masse volumique de 1’échantillon,

S : la section associée a dx de la source,

V : le volume de la source.

Ainsi, le nombre total de photons incidents sortant de la source avec un angle solide de détection est :

—px Sxdx Q.

h
N=[ Noe T 2.2
Sans atténuation, le nombre de photons incidents est :
—Nog @
N, = v S4ﬂh 2.3
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Avec atténuation dans la source, le nombre de photons incidents est :

N = %s%(l“;—”h) 24

Dans ce cas, la fraction atténuée dans la source est définie comme suit :

N 1—e~Hh 25
Ny ph '

Si I’échantillon est sujet aux effets d’auto-absorption, le facteur de correction lié a l'auto-absorption
(Cg) dépend de la hauteur (h) du conteneur et est donné par la formule 2.6 [16] :

_ Mpta(1-eTHEch?) 2.6
F uECh(l_e—HEtah) '

Le facteur Cr tient compte des coefficients d’atténuation linéiques de 1’échantillon (pgep) et de 1’étalon
(Mew). Ce dernier est tabulé (XMUDAT [22]) puisque 1’étalon posséde une matrice équivalente a I’eau.
Il reste a déterminer le coefficient d’atténuation pgep.

1V. Méthode de transmission

Cette méthode expérimentale permet de déterminer la fraction atténuée dans un échantillon par rapport
a un échantillon dont 1’absorption est presque négligeable (1’air). L’avantage de cette technique est de
connaitre le coefficient d’atténuation de I’échantillon sans passer par une analyse multi-élémentaire de
I’échantillon nécessitant un temps conséquent.

La méthode de transmission prenant en compte la loi de Beer-Lambert (équation 2.7) est basée sur le
principe d’atténuation des photons dans la matiére.

N = NOe_uX 27

avec Ng: le flux de photons incidents émis par la source,

X : I’épaisseur du conteneur,

N : le flux de photons sortant du collimateur et détecté par le GeHP,
u : le coefficient d'atténuation linéique.

Pour pouvoir appliquer la loi de Beer-Lambert, il est nécessaire d’obtenir un faisceau quasi-paralléle.
L’utilisation d’un collimateur est donc essentielle. Un collimateur est un cylindre habituellement en
plomb (Pb) dans lequel un trou cylindrique ou conique est percé suivant un axe déterminé. Ainsi une
direction est privilégiée, la plus courante étant la perpendiculaire au cristal du détecteur (figure 11-3).
Les photons n'empruntant pas le passage du trou sont fortement atténués par le collimateur avant
d'atteindre le cristal.
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Figure 11-3 : Schéma représentant la méthode de transmission.

Les échantillons ayant des densités différentes par rapport a celle de I’eau, pgen est a évaluer par
rapport & une matrice air de géométrie identique a celle de 1’échantillon. A partir de la loi de Beer-
Lambert, il est possible de déterminer pour une énergie donnée, le nombre de photons détectés
provenant de la matrice air (équation (2.8)) et de celle de I’échantillon (équation (2.9)):
Nair (E) = Noe Hair(E)x 2.8
Ngen (E) = Nye HEch(E)x 2.9

avec N : le nombre de coups nets dans le pic d’absorption totale de I’air,
NEecn : le nombre de coups nets dans le pic d’absorption totale de 1’échantillon.

Admettant 1’égalité de N des équations 2.8 et 2.9, I’équation 2.10 est obtenue :
Ngcn (E)eHEch(E)X = N ,. (E)etair(E)x 210

Mair étant connu (XMUDAT) pour chaque énergie de photon, e, est ainsi défini :

—— 1, (Nair(E)
peen(E) = wair(E) + ;In (T2 ) 211

avec ’incertitude

2 - o2 1 [PNair® |, PNeew® | % 2 (Nair(E)
‘g, (B) = 0%y, (B) +X2[N2Air(E) N T In (—Nm (E)) 2.12

ou o est I’incertitude de chaque parametre donnée dans 1’équation (2.11).

Les expériences réalisées ont nécessité ’utilisation de deux détecteurs GeHP fabriqués par la société
CANBERRA. Les échantillons analyses ont été conditionnés dans différents conteneurs. L'étalon
employé est une résine homogene contenant différents radionucléides tels que ***Am (E, = 59 keV),
Cd (E, = 88 keV), >'Co (E, = 122 keV), *°Ce (E, = 165 keV), *'Cr (E, = 320 keV), **sn (E, = 391
keV), #Sr (E,= 514 keV), *¥'Cs (E, = 662 keV), “Co (E, = 1173 et 1332 keV) et ®Y (E, = 898 et 1896
keV). Sa densité est proche de celle de 1’eau.

Pour appliquer la méthode de transmission, deux sources radioactives sont utilisées : de ***Ba dont
I'activité était de 795 kBq au 30 mai 2007 et d’***Eu avec une activité de 383 kBq au 1* novembre
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2005. Ces deux sources ont été retenues car elles possédent une multitude d'émissions de photons bien
répartis dans la gamme d'énergie allant de 30 keV a 1408 keV.

Un comptage a l'aide du détecteur ISOCS (figure 11-4) a été effectué sur un conteneur d'une épaisseur
notée x rempli d'air (Nai). Un second comptage a été réalisé en remplagant I'air par un échantillon
(Necn) conditionné dans la méme géométrie. Le coefficient d'atténuation linéique de I'échantillon a pu
ainsi étre défini suivant 1’équation (2.11).

Figure 11-4 : Photographie du dispositif expérimental ISOCS. Des anneaux en plomb entourent le nez
du détecteur. Un ensemble comprenant un collimateur de plomb (longueur 6 cm - diamétre 0,5 cm), un
conteneur (FP80) et deux sources radioactives est utilisé.

V. Dispositif expérimental

V.1. Détecteur ISOCS

Le détecteur appelé dans la suite In Situ Object Counting System (ISOCS) est un détecteur Ge coaxial
de type XtRa. Il est utilisé pour déterminer l'auto-absorption. Le domaine de mesure en énergie est de
30 a 3000 keV avec une résolution de 0,897 keV a 122 keV et 1,77 keV a 1332 keV. On lui associe
comme électronique "I'InSpector 2000".

Le module "I'InSpector 2000" est un analyseur multicanaux portable a haute tension réglable par
logiciel. Il est constitué d'un amplificateur de spectrométrie, d'un stabilisateur digital et d'un
convertisseur digital/analogique (ADC) de 8192 canaux. La mémoire des données est sauvegardée
grace a une batterie indépendante, ce qui permet d'éviter la perte éventuelle des données acquises.

Un logiciel permet de changer la polarité de la haute tension sans avoir besoin d'ouvrir lI'appareil et de
manipuler les connecteurs.

V.2. Détecteur BEGe

Le détecteur Broad Energy Germanium (BEGe) est un détecteur Ge de type planaire. Il est utilisé pour
analyser les échantillons. Son domaine de mesure en énergie est identique a celui de I'ISOCS mais sa
résolution est de 0,633 keV a 122 keV et de 1,934 keV a 1332 keV. Un amplificateur et un codeur
programmable sont associés au BEGe. L’amplificateur utilisé est un modele ICB 9615. Il est composé
d'entrées différentielles, d'une gamme de gain, d’une mise en forme soit de type semi-gaussienne ou
semi-triangulaire, d’un rejet d'empilement, d’une restauration des lignes de base et dune correction du
temps actif.
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Le codeur employé est un modele ICB 9633. Il est utilisé pour de moyen et de fort taux de comptage
avec une bonne résolution. Il est entierement programmable avec le logiciel GENIE 2000. Il posséde
un gain programmable. 1l a une interface de réjection d'empilement et de correction du temps actif. La
conversion pour l'analyse des impulsions peut étre programmée en automatique ou retardée (jusqu'a
100 ps).

V.3. Conteneurs d’échantillons

Il existe plusieurs conteneurs que I’on trouve facilement dans le commerce : SG500 (Spectrométrie
Gamma 500 cm®), SG50 ainsi que la nouvelle géométrie FP80 (figure 11-5).

Le conteneur SG500 a un diametre de 79,7 mm, rempli jusqu'a une hauteur de 71 mm contrairement a
la géométrie SG50 de diamétre 39,5 mm et dont la hauteur du remplissage est de 46 mm. Ces deux
géomeétries sont en polyéthyléne de densité 0,93.

Le nouveau conteneur FP80 a un diamétre de 80 mm, une hauteur de 23 mm et entierement rempli. Il
est constitué de plexiglas de densité 1,18.

Figure 11-5 : Différents conteneurs utilisés.

V.4. Efficacités de détection des trois géométries

L’activit¢ d’un échantillon est déterminée entre autre par 1’efficacité de détection. Il est donc
intéressant de comparer 1’efficacité de détection pour ces trois conteneurs. La figure 11-6 représente les
efficacités mesurées apres corrections des pics-sommes par le logiciel GESPECOR (Germanium-
Spectra-Correction) [23] pour SG500, SG50 et les efficacités de FP80 et SG500 simulées avec le code
MCNPX.

Pour obtenir 1’efficacité mesurée, une matrice étalon de densité proche de I’eau, a été utilisée. Elle
contient plusieurs radionucléides émetteurs vy tels que **Am, *®Cd, *’Co, **Ce, **Cr, *sn, ®Sr, *¥'Cs,
89Co et Y. Pour réaliser la simulation, la matrice utilisée est une matrice eau conditionnée dans un
SG500 et dans un FP80 a l'intérieur de laquelle les différents radioéléments de I'étalon sont présents.
La figure 11-6 montre également I’excellent accord entre l'efficacité mesurée et I'efficacité simulée
pour le conteneur SG500. Ainsi la simulation reproduit bien I'expérience corrigée des pics-sommes.
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Ce résultat a permis de valider la simulation MCNPX pour le SG500 et donc également
I'environnement du détecteur.
La meilleure efficacité est obtenue avec la géométrie FP80 quelle que soit 1’énergie.

0,16
1. —=— FP80 -MCNPX
0,14 " '\_ SG50
0 12_‘ \ —=— SG500
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Figure 11-6 : Comparaison des efficacités des trois géométries de conteneurs utilisées dans le groupe
RaMSEs.

Dans le code MCNPX, pour chaque calcul, une incertitude est associée au résultat qui dépend du
nombre de particules émises. 1l s’agit d’une incertitude statistique vérifiant ainsi la bonne convergence
du calcul. La valeur d’incertitude donnée par le code MCNPX n’est pas représentative de 1’incertitude
totale de la grandeur simulée. Elle dépend de I’incertitude sur chaque donnée d’entrée utilisée lors du
calcul comme les paramétres liés au détecteur (géométrie du cristal, zone morte, densité des matériaux,
etc.), les paramétres liés a la source (activité, probabilité d’émission y, géométrie, densité, etc.) et les
parameétres liés a I’environnement (diffusion y sur les murs, plafond, sol et autre objet se situant au
alentour, etc.).

Pour chaque résultat, MCNPX définie une incertitude statistique comme une erreur relative estimé ER
tel que :

Eg = avecR = y? — 2 2.13

_R_
yy/Nn

Avec R : I’écart-type de la variable y,
¥ : la valeur moyenne de la variable y,
N, : le nombre d’histoires traitées.

L’erreur relative Eg est proportionnelle a I’inverse de la racine carré du nombre d’histoires. Pour la
réduire, il faut augmenter le nombre de particules émises. Le résultat est jugé fiable lorsqu’Er prend
une valeur inférieure a 0,05.
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Sur la figure 11-5, les erreurs relatives obtenues pour les simulations de SG500 et de FP80 sont
respectivement de 1’ordre de 0,004% et 0,002%.

VI. Optimisation du dispositif expérimental

La mise en place d'une nouvelle géométrie de conditionnement (FP80) sur I'ISOCS a nécessité
d'apporter des améliorations au dispositif expérimental existant. Ce nouveau dispositif utilise un
collimateur en Ph. A l'aide du logiciel MCNPX, des simulations ont permis de définir les dimensions
optimales du collimateur, c'est-a-dire les longueur et diamétre du trou sachant qu'il est important de
limiter le temps de comptage.

La simulation a été réalisée avec un dispositif comprenant le détecteur ISOCS, un collimateur en Pb et
un conteneur FP80 (figure 11-7).

Collimateur

Figure 11-7 : Schéma du dispositif expérimental. d indique la variation de la longueur du collimateur.

wp (cm’fg)

10 " 1 " T T 1
1 10 100

Energie (keV)

Figure 11-8 : Atténuation totale des photons dans le plomb obtenue par le logiciel XMUDAT.

L’atténuation des photons dans la matiére varie en fonction de leur énergie. La figure 11-8 montre que
moins I'énergie des photons est élevée, plus les photons seront atténués par le Pb.
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L'optimisation a consisté a définir le diamétre du trou et la longueur optimale du collimateur en Pb
pour un temps de comptage raisonnable (2.10°s).

Pour toutes les simulations présentées sur les différentes figures qui suivent, plusieurs énergies de
photons allant de 50 keV a 350 keV ont été simulées. Le conteneur utilisé est un FP80 rempli d'eau.
Notre intérét s'est porté principalement sur des photons de faibles énergies (en dessous de 400 keV)
car la correction de I'efficacité liée a I’effet d’auto-absorption est la plus importante dans ce domaine
d'énergie.

VI.1. Effet de la longueur du collimateur

Pour définir la longueur idéale du collimateur, la source radioactive est pour toutes les mesures placée
a 10 cm de la fenétre en carbone du détecteur et le diamétre du trou du collimateur est fixé a 0,5 cm.
La figure 11-9 représente une superposition de deux spectres en énergie de photons obtenus par le
logiciel MCNPX correspondant & un changement de la longueur du collimateur. La courbe de couleur
noire indique la simulation effectuée avec un collimateur de longueur 1 cm et celle de couleur rouge
pour un collimateur de longueur 6 cm. Le collimateur de faible longueur se laisse traverser plus
facilement par les photons au lieu de les absorber ce qui contribue & une augmentation du bruit de fond
(fond Compton).
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Figure 11-9 : Résultats des simulations pour deux longueurs de collimateur.

Six longueurs différentes de collimateurs (1 cm a 6 cm par pas de 1 cm) ont été simulées. On définit le
ratio comme le rapport du coefficient d'atténuation linéique simulé (calculé avec la formule (2.11)) a
celui théorique de I'eau (obtenu par le logiciel XMUDAT). La figure 11-10 montre ce ratio en fonction
des longueurs de collimateur et des énergies de photons. C'est pour les longueurs supérieures ou égales
a 4 cm que le ratio s’approchant de 1 devient satisfaisant nécessitant ainsi une correction moins
importante surtout pour 1’énergie 50 keV.
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Figure 11-10 : Effet de la longueur du collimateur en Pb sur le rapport Usimue/Meay SIMulé par le code
MCNPX.

VI1.2. Effet du diamétre du collimateur

La longueur du collimateur a été fixée a 6 cm. Quatre diamétres de trou ont été simulés : 4 mm, 6 mm,
8 mm et 10 mm. La figure I1-11 montre les variations du nombre de coups en fonction du diamétre du
trou soit 4 mm, 6 mm et 10 mm.
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Figure 11-11 : Résultats des simulations en fonction du diametre de trou du collimateur.
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Plus le diamétre du collimateur est réduit, plus la statistique est défavorable. Cela ne peut étre
compensé que par une augmentation du temps de comptage qui rallonge ainsi la durée d'analyse de
1'échantillon. Par contre, un diamétre réduit permet d’obtenir un faisceau quasi-paralléle entrainant une
atténuation du bruit de fond due & la diminution de la rétrodiffusion des photons sur le Pb.
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Figure 11-12 : Effet du diameétre du trou du collimateur en Pb simulé a I'aide du code MCNPX.

Le diamétre idéal du trou a été défini en utilisant une longueur de collimateur de 6 cm.

Dans cette configuration, la figure 11-12 indique que plus le diamétre est petit, plus le ratio est
favorable mais au détriment d'un temps de comptage réduit. Pour un diametre de trou plus grand, il est
nécessaire d'apporter une correction au ratio. Un diametre compris entre 4 et 5 mm est un bon
compromis.

Aprés optimisation par simulations, les dimensions du collimateur expérimental ont été fixées a 6 cm
de longueur et le diametre du trou @ 5 mm. C’est avec ces dimensions qu’une comparaison des
coefficients massiques d'atténuation (p,) expérimental et théorique (donné par XMUDAT) pour l'eau,
a été effectuée. Pour réaliser l'expérience, deux sources radioactives sont utilisées : de ***Ba et de *°Eu
dont les activités sont données dans le paragraphe Il. Un comptage a l'aide du détecteur ISOCS a été
effectué avec un conteneur FP80 rempli d’eau.

La figure 11-13 illustre les résultats obtenus et montre le bon accord entre la théorie et I’expérience.
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Figure 11-13 : Comparaison entre les coefficients d’atténuation massique théorique et expérimentale de
I’eau.

V1.3. Effet de I’épaisseur x du conteneur FP80 sur I’atténuation linéique p

Lors d’un conditionnement d’un échantillon dans un conteneur FP80, il est important de connaitre
I’épaisseur du conteneur. En pratique, cette épaisseur varie entre 1,96 cm et 2,02 cm. Une étude de
I’effet de 1’épaisseur sur I’atténuation linéique a été réalisée.

La figure 11-14 présente 1’évolution du ratio obtenu a partir du pgmue/Heau POUr trois eénergies : 31, 356
et 1408 keV en fonction de ’épaisseur de FP80. Il est intéressant de voir la variation du ratio aussi
bien pour les faibles énergies que les hautes. D’aprés la figure, plus 1’épaisseur de FP80 augmente,
plus le ratio diminue, ce qui nécessite d’apporter une correction plus importante sur le facteur de
I’auto-absorption (Cr équation 2.6).
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Figure 11-14 : Variation de 1’épaisseur du conteneur FP80 sur le ratio.

V1.4, Effet de la statistique de comptage sur I’atténuation [

Il est important de connaitre 1’influence de 1’incertitude sur le coefficient d’atténuation linéique de
I’échantillon car elle impacte la détermination de I’incertitude de la correction Cg, conséquente pour
les faibles énergies de photon.

Dans ce paragraphe, une étude sur ’effet de I’incertitude sur le coefficient d’atténuation linéique a
donc été réalisée. Pour déterminer les incertitudes relatives et absolues du coefficient d’atténuation
linéique (L), des calculs Monte Carlo ont été effectués.

D’apres la formule 2.11, tous les paramétres sont fixés et donnés par le logiciel GENIE 2000. Le
nombre de coups en fonction du temps de comptage pour chaque raie a été normalisé. Puis, une
variation sur ’incertitude relative de Na;, €t Ngc, a été effectuée. Nous estimons ainsi la moyenne des
différents parameétres et leur écart type associé. Une loi appelée « loi normale centrée réduite » est
utilisée pour Nair, Nech €t lair. Concernant 1’épaisseur du conteneur, une loi uniforme est utilisée.

La figure 11-15 représente une simulation du coefficient d’atténuation linéique de 1’échantillon pour
deux énergies de photons (50 keV et 350 keV) avec une incertitude relative de 2% sur Naj; et Ngep. Les
valeurs des pleen, sont respectivement de 0,22 et 0,11 cm’? pour 50 et 350 keV. La moyenne de Mg, est
représentée en couleur rouge sur la figure. Nous pouvons constater que la représentation de la
distribution de pec, est une gaussienne. Les résultats sur I’incertitude relative par rapport a la moyenne
sont présentés dans le tableau I1-1.
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Figure 11-15 : Simulation du coefficient d’atténuation linéique pec, pour 10° générations. La courbe
rouge représente la moyenne. A gauche : Incertitude relative de 2% sur N et Nec, pour E, = 50 keV.
A droite : Incertitude relative de 2% sur N, et N, pour E, = 350 keV.

sdpcr\?:tlgi(ﬁ;h 50 keV/ 250 keV 350 keV
206 6,4% 11,3% 12,6%
1% 3.2% 5,6% 6,3%
0,5% 1,6% 2.8% 3.1%

Tableau 11-1: Effet de I’incertitude relative de comptage sur le coefficient d’atténuation de
I’échantillon.

Une incertitude relative de 2% sur Na; et Negn entraine une incertitude relative importante sur le
coefficient d’atténuation linéique quand 1’énergie croit d’aprés le tableau II-1. Pour les faibles énergies
de photon (< 100 keV), le coefficient d’atténuation linéique augmente conduisant ainsi a une
diminution de I’incertitude relative sur ce paramétre ceci dans le cas de notre gamme d’énergie et du
matériau en question.

D’aprés les résultats du tableau, nous pouvons conclure qu’il est signifiant d’avoir une incertitude
relative inférieure ou égale @ 1% sur Najr et Ngc, pour obtenir une faible valeur d’incertitude sur le
coefficient d’atténuation linéique de 1’échantillon.

VII. Validation par des tests d’inter-comparaison

Pour valider le nouveau protocole expérimental (ISOCS, collimateur de longueur 6¢cm et de diamétre
de trou 5 mm et FP80), deux échantillons de sédiments avec un Ze supérieur a celui de I’eau (Zegs =
7,5), issus de deux tests d’inter-comparaison fournis par I'Institut de Radioprotection et de Sdreté
Nucléaire (IRSN), ont été analysés. Chaque échantillon a été conditionné dans un conteneur FP80 avec
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des densités apparentes de 1,2 et de 1,6. Les radionucléides recherchés représentant une auto-
absorption importante dans la matrice sont ?°Pb, ?*Am, ?*U, #°Th et ?°U identifiables par leurs
énergies respectives de 46, 59, 63, 67 et 163 keV.

Dans une premiére étude, les coefficients d’atténuation linéiques pour les deux sédiments ont été
déterminés expérimentalement afin de les comparer a celui de I’ecau. La figure I1-16 montre les
résultats obtenus.
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Figure 11-16 : Comparaison du coefficient d'atténuation linéique pour les deux tests d’inter-
comparaison par rapport a celui de I'eau.

Les points bleus, noirs et rouges correspondent respectivement, au coefficient d’atténuation linéique
théorique de I’eau, au coefficient d’atténuation linéique expérimental de I’échantillon de densité
apparente 1,2 et a celui de I’échantillon de densité apparente 1,6.

La courbe noire reproduit le coefficient d'atténuation linéique de I'eau en fonction de 1’énergie sauf
pour les faibles énergies de photons (E,< 200 keV).

La figure 11-17 est un zoom sur la partie représentant les photons de basse énergie. Cette figure permet
de montrer ’influence du Z effectif (Z) et de la densité sur le coefficient d’atténuation linéique des
échantillons.

Le tableau I1-2 présente les résultats des différents rapports des atténuations p des tests d’inter-
comparaison avec [y pour le coefficient d’atténuation linéique de 1’échantillon de densité 1,2 et p,
pour le coefficient d’atténuation linéique de 1I’échantillon de densité 1,6. Ce rapport variant trés peu,
cela signifie que les compositions des deux échantillons sont trés proches. La figure montre bien un
écart quasi-constant entre les courbes rouge et noire, quelle que soit I’énergie des photons.
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Figure 11-17 : Zoom sur les coefficients d’atténuation linéiques pour les deux échantillons d’inter-
comparaison et celui de 1’eau.

Energie (keV) | Hi/Heau | HolMeau | Ho/M1
46,54 216% | 258% | 119%
59,54 170% | 209% | 123%
88,03 131% | 166% | 127%
122,06 116% | 149% | 129%
165,85 109% | 143% | 131%

Tableau 11-2 : Rapport des coefficients d’atténuation linéiques obtenus pour les tests d’inter-
comparaison par rapport a ceux de 1’eau.

Apres ces calculs et en utilisant la formule (2.6), la correction Cr de chaque échantillon a été
déterminée. La figure 11-18 représente Cr pour les deux tests d’inter-comparaison. Elle indique que
I’échantillon de densité 1,2 ne nécessite pas de correction a I’exception des faibles énergies de photons
(inférieures a 100 keV) contrairement a la densité de 1,6 ou le facteur de correction de I’auto-
absorption est important pour ces énergies.

Pour une énergie de photon de 46 keV, des valeurs de Cr de 0,79 + 0,04 et de 0,73 = 0,07
respectivement pour les échantillons de densité 1,2 et 1,6 ont été trouvées. Tandis que pour une
énergie de 59 keV, des valeurs de Cr de 0,88 + 0,02 et 0,82 + 0,03 sont obtenues respectivement. Ces
résultats permettent de montrer que la densité et la composition de 1’échantillon sont des paramétres
qui ont une influence importante sur I’efficacité de détection.
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Figure 11-18 : Graphique représentant la correction CF pour deux matrices de densités différentes.

En appliquant les facteurs de correction d’auto-absorption (équation 2.6) déterminés sur I’efficacité de
détection, I’activité corrigée de I’effet de I’auto-absorption peut étre calculée.

Les activités de différents radionucléides émetteurs y ainsi obtenues ont pu étre comparées a celles
fournies par I'IRSN (tableau 11-3). On constate que plus 1’énergie des photons est élevée moins il est
nécessaire de corriger ’activité de 1’effet d’auto-absorption. Pour chaque échantillon, le Z. est
différent suivant I’énergie des photons et de I’importance de la correction sur 1’auto-absorption.

Par inter-comparaison, les résultats des deux tests ont permis de valider cette nouvelle géométrie. Une
démarche en vue de 1’obtention de futurs agréments de 1'Autorité de Streté Nucléaire (ASN) pourra
ainsi étre effectuée.

E et e désignent les écarts normalisés et relatifs et sont définis par les formules (2.14) et (2.15).

E Activité de Notre activité At Notre activité At o
(ke{/) Ce référence sans Cg / avec Cg / (%) E
(Aret en Ba/kg) | (Ascren Ba/kg) | Asce | (Aceen Balkg) Ace
2 Am* 59 | 0,82 537 + 36 424 + 28 1,27 512 + 48 1,05 46 | 0,55
210ppyxx 46 | 0,79 | 1455+ 98 1075 + 12 1,35 1522 + 222 0,96 46 | 0,28
238
(234“&;** 63 | 0,90 | 1229+44 1109 + 24 1,11 1235 + 133 0,99 0,5 | 0,04
2By 163 | 0,99 63+6 62 +3 1,02 63,1+9,9 1,00 0,2 | 0,01
20T 67 | 0,91 | 1960 + 260 1716 + 201 1,14 1881 + 532 1,04 4,0 | 0,13

* Test densité 1,6
**Test densité 1,2
Tableau I1-3 : Tests d’inter-comparaison des activités [24].
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Les valeurs mesurées sont comparées aux conditions données dans le tableau I1-4 (NF ISO/CEI 43-1
[25]). Le tableau 11-3 montre que les tests sur e et E sont tous satisfaisants. Par conséquent, la
simulation de D’efficacité de la nouvelle géométrie FP80 a pu étre validée par ces tests d’inter-
comparaison.

Teste Test E
Satisfaisant (S) e<15% E<1
Discutable (D) 15%<e<20% | I<E<13
Non Satisfaisant (NS) e>20% E>13

Tableau I1-4 : Conditions sur les écarts relatifs et normalisés d’aprés NF ISO/CEI 43-1.

VIIl.  Validation de la simulation de D’efficacit¢ FP80 par I’utilisation d’une solution de
chlorure de potassium.

Actuellement, la détermination du facteur de correction de 1’auto-absorption s’effectue avec le
détecteur ISOCS tandis que I’analyse de 1’échantillon avec le détecteur BEGe. Pour éviter cela,
I’introduction d’un nouveau support sur le détecteur BEGe est en cours d’étude afin de supporter le
conteneur FP80 et le collimateur. Il est donc nécessaire de valider I’environnement de ce détecteur.

De plus, ne disposant pas a ce jour d'étalon conditionné dans un conteneur FP80, une solution de
chlorure de potassium (KCI) a donc été employée. Cette solution est saturée a 38% et de masse
volumique 1,2 g/cm®. Le “°K émettant un photon d'énergie de 1461 keV, l'efficacité de détection a été
calculée et a donc permis de valider l'efficacité simulée pour le conteneur FP80 pour les hautes
énergies. Cette solution a pour avantage de ne pas produire de déchets radioactifs.

La technique appelée "ionométrie" a permis de déterminer la concentration des ions K* de la solution
soit 136 g/L a 2%. Pour mesurer le potentiel, cette technique nécessite I'utilisation d'une électrode de
verre (indicatrice) et d'une électrode de référence plongées dans la solution a 25°C (créant ainsi une
pile galvanique). Le potentiel de I'électrode de verre indique les variations de la concentration a
mesurer tandis que le potentiel de I'électrode de référence reste constant. La différence de potentiel
mesurée est définie par la loi de Nernst (formule 2.16) :

ENerst = Eind — Eref 2.16

OU Eperst : le potentiel mesuré (mV),
Eina : le potentiel de 1’électrode indicatrice (mV),
Ers : le potentiel de 1’électrode de référence (mV).
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Au préalable, un étalonnage des électrodes est effectué. Des solutions dont la valeur de la
concentration est parfaitement connue sont préparées pour étalonner le systeme. La solution mere
utilisée est une solution de NaCl de concentration 1,2 mol/L.

Aprés détermination de la concentration par cette méthode et de son activité, la solution de KCI a été
conditionnée dans les conteneurs SG500 et FP80. Ils ont été analysés par spectrométrie y avec le
détecteur BEGe. La déconvolution effectuée sur le pic a 1461 keV a permis d'obtenir le nombre de
coups net nécessaire pour calculer I'efficacité. Ainsi, I'efficacité trouvee pour FP80 a une énergie d'un
photon de 1461 keV est de (1,60 + 0,05).10” et pour SG500 de (5,6 + 0,1).10°.

Afin de valider la simulation obtenue par le code MCNPX (figure 11-19) pour le conteneur SG500, une
comparaison entre l'efficacité simulée et I'efficacité expérimentale corrigée des pics-sommes [26] a été
nécessaire. Pour réaliser I'expérience pour ce conteneur, une matrice étalon de densité proche de I’eau
contenant plusieurs radionucléides émetteurs y tels que 21Am, 19Cd, *'Co, *¥Ce, 5iCr, 1*3sn, ¥'Cs,
®Co et ®Y a été utilisée. La matrice utilisée pour effectuer la simulation est une matrice eau a
I'intérieur de laquelle les différents radioéléments de I'étalon sont présents.

C’est a partir d'un polynéme d'ordre 5 que les valeurs de I’efficacité simulée pour SG500 a été
déterminée. Elle vaut (5,7 + 0,1).10 pour E,=1461 keV.

La figure 11-18 montre que la simulation reproduit bien l'expérience corrigée des pics-sommes. Les
écarts trouvés entre les valeurs de 1’efficacité obtenues pour SG500 par I’expérience par la solution de
KCl et par la simulation sont satisfaisants.

Ce résultat a permis de valider la simulation MCNPX pour le conteneur SG500 et également
I'environnement du détecteur BEGe.

La figure 11-20 représente I’efficacité simulée d’une matrice eau FP80 & l'intérieur de laquelle les
différents radioéléments de I'étalon indiqué précédemment ont été modélisés. Un polyndme d'ordre 5 a
été réalisé. La valeur obtenue pour FP80 est de (1,61 + 0,01).107 pour E,=1461 keV. Cette valeur
d’efficacité correspond a la valeur trouvée avec la solution KCI. Ainsi, la simulation pourra étre
utilisée pour la nouvelle géométrie (FP80) dés lors que I'étalon sera disponible.

-3,0 -

L e : . = MCNPX
e e Expérience
-3.5 7 . Solution KCI
-4,0 8
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Figure 11-19 : Courbes représentant les polyndmes d'efficacité d'ordre 5 pour le conteneur SG500. Le
point vert désigne I'efficacité expérimentale provenant de la solution de KCI.
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Figure 11-20 : Courbe représentant le polynéme d'efficacité d'ordre 5 pour le conteneur FP80. Le point
vert indique I'efficacité expérimentale obtenue avec la solution de KCI.
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Chapitre 3 :

La dosimetrie appliguée aux mesures
environnementales

La dosimétrie est importante en métrologie des rayonnements ionisants. Elle quantifie et estime le
risque engendré par 1’utilisation de ces rayonnements. Ainsi pour chaque grandeur physique sont
associés un concept et une unité définie par I’ICRU. Les grandeurs radiométriques permettent de
caractériser le champ de rayonnement tandis que le dépdt d’énergie du rayonnement dans la maticre
est traduit par les grandeurs dosimétriques.

Ce chapitre décrit les concepts fondamentaux utilisés en radioprotection. Une étude plus détaillée sur
la dosimétrie des matériaux de construction notamment sur I’intérét du radium équivalent a été
réalisée. Une attention particuliére sur les facteurs de conversion de dose a été faite sur les dosimétries
des matériaux de constructions et des rayonnements ionisants dans des sols.

I. Laradioprotection

Les radiologues, ayant pris conscience des lésions causées par les rayons X et par le radium sur
I'nomme, ont créé en 1928 un organisme international appelé CIPR (Commission Internationale de
Protection Radiologique) qui a permis de définir les normes de radioprotection. L'objectif principal de
cette commission est de gérer et de contrdler les expositions aux rayonnements ionisants pour éviter
des effets déterministes et de réduire au maximum les risques des effets aléatoires. La radioprotection
évolue en fonction des connaissances scientifiques obtenues par des études épidémiologiques et
biologiques.

A ce jour, pour les doses inférieures a 100 mSv [27], des incertitudes concernant les risques éventuels
liés aux expositions chroniques subsistent. Les données sont donc extrapolées a partir de doses plus
fortes et de débits élevés.

I1. Historique de la radioprotection pour les travailleurs

Pour les professionnels, la premiére limite de dose (500 mSv par an) a été établie en 1938. Elle devait
garantir I'absence totale de risque contre les effets des rayonnements ionisants. Lorsqu'il s'est avéré
que les rayonnements ionisants aggravaient l’apparition de cancers, la CIPR a conseillé un
abaissement des limites de dose.

C’est en 1959 qu’est apparue la premiére publication officielle fixant une limite moyenne de dose pour
les travailleurs. Cette dose a été fixée a 50 mSv par année, pouvant dépasser exceptionnellement 120
mSv par an. Ces recommandations ont été legiférées en France en juin 1966 [28] pour les principes
généraux, puis en mars 1967 [29] pour la protection des travailleurs. La derniére publication datant de
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2007, CIPR 103[30], fixe la limite annuelle de dose des travailleurs & 20 mSv par année, avec cumul
maximal de 100 mSv sur 5 ans.

1. Surveillance dosimétrique des travailleurs du nucléaire en France

En France, des décrets publiés le 20 juin 1966 [28] et le 15 mars 1967 [29], stipulent en outre que des
zones contrélées doivent étre instaurées.

Les décrets précisent également que toute personne directement affectée a des travaux sous
rayonnements (irradiation externe et contamination interne) fera I'objet d'une surveillance permettant
d'évaluer les doses regues. Pour chaque travailleur, un dossier médical est tenu par le médecin du
travail. Il doit contenir une fiche de nuisance, les résultats des examens obligatoires (examens clinique,
radiographie, radiotoxicologie) et les résultats des différents relevés dosimétriques.

La protection contre 1’excés des rayonnements ionisants est assurée principalement par la surveillance
dosimétrique. Les travailleurs sont classés en deux catégories :

- Catégorie A : dose cumulée supérieure a 6 mSv par an,

- Catégorie B : dose inférieure a 6 mSv par an.

Les travailleurs peuvent étre exposés a des rayonnements ionisants par voies externe et interne.

La dosimétrie est individuelle et externe avec éventuellement une dosimétrie complémentaire interne
ou d'ambiance. Elle est adaptée au poste de travail en fonction des expositions et des contraintes
présentes.

En radioprotection, 1’évaluation de la dose regue prend en compte les interactions des rayonnements
avec la matiére, la durée du temps d'exposition et le type de source.

IV. Exposition de ’homme aux rayonnements ionisants

L'exposition aux rayonnements qui atteignent le corps peut étre soit externe ou soit interne.
L'exposition externe aux rayonnements provoque une irradiation externe. Elle cesse deés que
I'organisme n'est plus sur la trajectoire des rayonnements.

Lorsque des substances radioactives se trouvent a 1’intérieur de I’organisme, il y a exposition interne.
La contamination interne cesse lorsque les substances radioactives ont disparu de I'organisme aprés un
temps plus ou moins long. La suppression de la contamination peut se faire soit par décroissance
radioactive, soit par élimination naturelle, soit par traitement.

IV.1. Exposition externe

Une personne se trouvant dans un champ de rayonnements ionisants provenant d’un appareil ou de
substances radioactives, est soumis a une exposition externe. Ces rayonnements ionisants peuvent
atteindre la personne directement ou par réflexion sur les éléments constituant I’environnement. Une
partie ou I’ensemble de I’organisme peut étre affecté par le rayonnement (irradiation globale ou
partielle). Les vétements ou la peau contaminés peuvent constituer une source d’exposition externe.

La dosimétrie externe mesure les doses regues par une personne présente dans un champ de
rayonnements produit par une source extérieure tels que les rayons X, v, B, neutrons... Suivant le type
de rayonnement, des dosimétres individuels adaptés sont portés par les travailleurs pour connaitre la
dose regue sur la totalité du corps (dosimétre poitrine) ou sur une partie (dosimétre poignet). La
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dosimétrie opérationnelle permet d'indiquer la dose recue en temps réel tandis que la dosimétrie
passive, apres lecture du badge dans un laboratoire agréé [31], révéle la dose en temps différé.

IV.2. Exposition interne

Lorsque les substances radioactives pénétrent dans 1’organisme d’une personne, il y a exposition
interne. Elles peuvent s’introduire dans 1’organisme, soit par inhalation si les substances radioactives
sont contenues dans 1’air respiré, soit par ingestion Si les substances radioactives sont présentes dans
les aliments, les liquides ou sur des objets en contact avec la bouche, soit par blessure avec un objet
contaming, soit par absorption cutanée variable en fonction du caractere lipophile de la substance
radioactive.

Les substances radioactives se répartissent alors dans 1’organisme. En fonction de leur nature physico-
chimique, ces substances peuvent s’accumuler dans les organes ou les tissus qu’elles irradient lors de
leur désintégration.

La dosimétrie interne s’effectue lorsqu'il y a eu incorporation dans I’organisme de substances
radioactives. Elle est réalisée a I’aide d’examens anthroporadiométriques (mesure de la contamination
interne corporelle) ou d’analyses radiotoxicologiques (dosages réalisés sur des excrétas).

V. Grandeurs dosimétriques

Les grandeurs dosimétriques caractérisent I’effet «physique» des rayonnements sur la matiére en
termes d’énergie transférée ou de dépot d’énergie.

V.1. Dose absorbée

L’activité d’une source radioactive s'exprime en becquerel (Bqg) soit le nombre de noyaux qui se
transforment spontanément par seconde.

Lorsgue le rayonnement interagit avec la matiére, il lui transmet de I'énergie. Ce transfert est défini par
la dose absorbée dont I'unité est le gray (Gy) soit le dép6t d'1 joule par kilogramme.

L'énergie déposée en un point permet de définir I'importance d'une irradiation. La dose absorbée D s
ou de rayonnement en un point, correspond a I'énergie qui y est déposée (dE) par unité de masse (dm).
La dose absorbée est donnée par la relation suivante :

Daps = £ 3.1

dm

L'activité d'une source n'est pas liée directement a la dose absorbée car Dy varie en fonction des
radioéléments donc de la nature du rayonnement émis.

Suivant le type de rayonnement, il est possible d'obtenir des effets biologiques différents a dose
absorbée équivalente. Par exemple, lorsque les rayonnements o pénétrent dans la maticre, ils sont
freinés plus rapidement que les rayonnements y ou X. Ils sont donc plus perturbateurs car ils étalent
moins leur dép6t d'énergie.

Pour tenir compte de la nature du rayonnement émis, il est donc nécessaire dutiliser une dose
équivalente.
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V.2. Dose transférée

Le Kerma (pour Kinetic Energy Released in Matter) est utilisé pour caractériser les rayonnements
indirectement ionisants comme les photons et les neutrons. Il définit le transfert d’énergie aux
particules secondaires chargées directement ionisantes et la somme des énergies cinétiques initiales
des particules chargées mises en mouvement par les rayonnements incidents en un volume de masse
dm.

K=y%E 3.2

dm

L’unité du Kerma est le gray (Gy).

VI. Grandeurs de protection

La dose équivalente a I’organe et la dose efficace sont les deux grandeurs de protection qui ne sont pas
directement mesurables. Elles sont associées aux doses absorbées dans 1’organisme suite a une
exposition externe ou interne. C’est sur ces grandeurs de protection que s’appliquent les limites
réglementaires concernant les doses recues annuellement par les travailleurs et la délimitation des
zones de travail [32].

VI.1. Dose équivalente

La dose équivalente Hy prend en compte la dose absorbée avec un facteur de pondération affecté a la
caractéristique du rayonnement Wg. L'unité de la dose équivalente est le sievert (Sv) :

Hp = ZRWRDabs,R 3.3

ol D+p est la dose absorbée dans le tissu T due au rayonnement R.

En 2007, la CIPR a défini des valeurs de Wr qui sont regroupées dans le tableau I11-1.

Particule Energie (E) Wk (E en MeV)

Xety Toutes énergies 1
<1MeV 2,5 + 18,2e~n(®)?/6
n 1450 MeV 5 4 17~ In(2E)?/6
>50 MeV | 2,5 + 3,25e~n©04B)*/6

a, fragments de fission ... | Toutes énergies 20
e Toutes énergies 1
p Toutes énergies 2

Tableau I11-1: Valeurs des facteurs de pondération radiologiques.

Le débit d’équivalent de dose (Hy) est la dose équivalente ramenée au temps d’exposition soit des
Sv/an.

62



VI1.2. Dose efficace

La dose efficace E correspond a la somme des doses absorbées par les différents tissus pour tenir
compte de leur radiosensibilité relative (W+). La dose efficace est pondérée a la fois par les facteurs
Whr et Wr. Elle s'exprime en Sv et intégre donc le risque total.

E = Y1 WrHp = X Wp Xg WRDrr 34

Le débit d’équivalent de dose efficace (E) est également la dose efficace ramenée au temps
d’exposition (Sv/an).

VIL. Différentes sources d’exposition pour ’homme

L’homme est soumis en permanence a de faibles doses de radioactivité naturelle et artificielle. En
France, la dose efficace recue est en moyenne de 4 mSv par personne et par an [33].

L'origine principale des sources d’exposition naturelle provient :

- de la radioactivité issue de la crodte terrestre (rayonnements telluriques : 0,5 mSv par an et par
personne),

- des rayonnements cosmiques principalement du Soleil (0,3 mSv par an et par personne),

- des éléments radioactifs absorbés par I'organisme (exemple : radon respiré 1,5 mSv par an et par
personne).

Les principales sources d’exposition artificielle proviennent :

- des irradiations médicales : 1,3 mSv par an et par personne,

- des activités industrielles non nucléaires : 0,01 mSv par an et par personne,
- des activités industrielles nucléaires : 0,002 mSv par an et par personne.

Les valeurs peuvent différer fortement d'un individu & un autre suivant son régime alimentaire, les

moyens de transport utilisés, le lieu de résidence, les examens médicaux (radiologiques, radiothérapie)
subis ainsi que les expositions professionnelles.
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Figure I11-1 : Familles radioactives naturelles de I’>*®U, de I’**°U et du ?*2Th.

VIIl.  Grandeurs opérationnelles

Les grandeurs opérationnelles sont utilisées pour la surveillance de zone et la surveillance individuelle
vis-a-vis de I’exposition externe aux rayonnements.

Les différentes grandeurs de protection (dose absorbée, dose efficace) n’étant pas mesurables, la
notion de grandeurs opérationnelles a été introduite. Les grandeurs opérationnelles nécessitent
I’utilisation de détecteurs de rayonnements externes. Ce sont des estimateurs de la dose efficace et des
doses équivalentes aux organes. Les valeurs de chacune de ces grandeurs sont additionnables pour des
angles d’incidence, des énergies et des rayonnements différents.

Pour la surveillance de zone ou d’ambiance, les grandeurs opérationnelles appropriées sont
I’équivalent de dose ambiant H*(d) ainsi que I’équivalent de dose directionnel H’(d,Q2) alors que
pour la surveillance individuelle, I’équivalent de dose individuelle H,(d) est utilisé.

Ces grandeurs, dépendant de 1’énergie du rayonnement ainsi que de I’orientation de 1’exposition,
correspondent a la dose absorbée évaluée en un point situé a une profondeur d dans le corps.

Dans la dosimétrie d’ambiance, la grandeur de référence pour les rayonnements fortement pénétrants,
est I’équivalent de dose ambiant H*(d). Elle permet d’estimer la dose efficace E. La profondeur d
recommandée est de 10 mm. Pour les rayonnements faiblement pénétrants, la grandeur utilisée est
I’équivalent de dose directionnel H’(d,2) et correspond a un estimateur de la dose équivalente de la
peau Hpe,. La profondeur d recommandée étant de 0,07 mm, il est possible d’écrire H’(0,07,Q2).
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Dans le cas de la dosimétrie individuelle, I’équivalent de dose individuel Hy(d) est employé. Pour les
rayonnements tres pénétrants, la profondeur conseillée est de 10 mm donc Hy(10) est un bon
estimateur de la dose efficace. Pour les rayonnements faiblement pénétrants, la profondeur est de 0,07
mm, H, (0,07) est un bon estimateur de la dose équivalente de la peau Hpeay.
La figure 111-2 représente les corrélations entre les grandeurs physiques (grandeurs dosimétriques et
radiométriques), les grandeurs opérationnelles et les grandeurs de protection.

Etalonnages
Grandeur mesurée

!

Grandeurs opérationnelles
Equivalent de dose ambiant H*(d)
Equivalent de dose directionnel H'(d, Q)
Equivalent de dose individuel H (d)

l Estimation

Wi Wy Grandeurs de protection
I——-1 Dose efficace E

Dose équivalente H;

Figure 111-2 : Liens entre les grandeurs physiques, les grandeurs de protection et les grandeurs
opérationnelles.

IX. Dosimétrie des matériaux de construction : applications

Les matériaux de construction représentent une source de rayonnement non négligeable [34] car ils
sont produits a partir de roches et de sols qui contiennent de la radioactivité a des niveaux variables en
fonction de leur origine [35]. La valeur moyenne pondérée mondiale du débit de dose absorbée dans
I’habitation est de 84 nGy/h [36]. Les humains passant prés de 80% de leur temps dans leur logement
sont donc exposés trés souvent a la radioactivité naturelle ambiante liée aux rayons cosmiques et
telluriques. La connaissance de la dose de radioactivité naturelle recue pour chaque individu est donc
nécessaire dans I'évaluation des risques radiologiques.

Le rapport UNSCEAR 2000 [36] propose des modeles pour définir certaines grandeurs dosimétriques
comme le radium équivalent, les indices de risque interne/externe, le débit de la dose absorbée et de
dose efficace annuelle. Certaines limites a ne pas dépasser sont recommandées.

Les radionucléides principalement présents dans les matériaux de construction sont le *°Ra, le **Th et
le “K. Plusieurs échantillons de matériaux de construction (brique rouge, parpaing, sable, gravier,
gypse, marbre, ciment) ont été collectés dans différentes régions du Maroc. lls ont été analysés par
spectrométrie y en appliquant les grandeurs dosimétriques définies par le rapport UNSCEAR 2000.
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IX.1. Activités des échantillons de construction

Les échantillons de forme et de géométrie différentes, dont 1’activité sera déterminée, présentent une
distribution de radioactivité hétérogéne. Les radioéléments recherchés sont le **Ra, le ?*Th et le K.
Pour obtenir des échantillons homogenes [37], les matériaux sont séchés a 40°C pendant 24 h, puis
broyés et tamisés (< 200 pm). Avant toute mesure, les échantillons ont été conditionnés dans des
conteneurs FP80 étanches au radon pendant un mois, pour obtenir 1’équilibre séculaire correspondant a
sept demi-vies de ??Rn (3,8 j) entre les radionucléides. L analyse a été effectuée par spectrométrie y
avec le détecteur BEGe avec un temps d’acquisition moyen de 2.10%. La correction de I’auto-
absorption calculée avec I’ISOCS a été appliquée sur chaque échantillon.

Le **°Ra est difficile a différencier du “*U car en émettant un photon d’énergie trés proche de celui-Ci
(186,1 keV et 185,72 keV respectivement), une interférence est créée. Pour pouvoir déterminer
Iactivité du *°Ra, les radionucléides ?Pb et ?*Bi sont donc utilisés car ils font partie de la méme
chaine de décroissance du radium. Les raies du *Pb et du ?*Bi indiquées dans le tableau 111-2 ont été
choisies pour leur forte intensité d’émission.

Le ®*Th est mesuré a ’aide des raies du “?Ac et du #?Pb (tableau 111-2). La courte période de
désintégration du *?°Rn de 56 s fait que I’équilibre séculaire est atteint rapidement pour la famille du
thorium. C’est pour leur forte intensité d’émission que les raies choisies ont été retenues.

Le “°K est déterminé a partir de la raie 1461 keV d’intensité d’émission 10,55%.

Element | Energie (keV) | Intensité d’émission(%)
214 295 18,4
P

b 352 35,6
609 45,5
24Bi 1120 14,9
1764 15,3
911 25,8

228 ’
Ac 969 158
212pp 239 43,6
K 1461 10,55

Tableau I11-2 : Raies y utilisées pour déterminer les activités du *°Ra, du®Th et du “K.

La figure I11-3 représente le spectre en énergie typique obtenu pour la brique. Les raies correspondant
aux radioéléments *°Ra, ?**Th et “°K de I'échantillon sont identifiables sur le spectre.
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Figure 111-3 : Spectre expérimental de la brique rouge.
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Les activités spécifiques corrigées du “°Ra, du *Th et du “°K, pour les différents matériaux de
construction, sont données dans le tableau 111-3. A I’exception du sable de mer, le radioélément “°K est
celui qui contribue le plus a I’activité spécifique de tous les échantillons.

Activité (Bg/kg)
Echantillons °Ra #2Th K
Brique rouge 31+£3 46 £4 | 1167 =108
Parpaing 20 £2 18 +2 275 £ 26
Gravier 15+3 12+2 319 £ 55
Sable de mer 48 £ 6 <16 2714

Sable deriviere | 19+1 |84 +0,8| 196+19
Marbre 38+05| 1,3+0,3 59+6
Ciment noir 54 +4 202 298 +53
Ciment blanc 22+2 <17 118+ 11
Gypse 1,0+02| 0,7+03 | 75+23

Tableau I11-3: Les activités °Ra, %**Th et °K obtenues pour les matériaux de construction du Maroc.

En raison d'une distribution non uniforme des radionucléides (“°K, ?*°Ra et **Th) dans les matériaux
de construction, I'exposition aux rayonnements y est définie par I'activité du radium équivalent (Racg).

IX.2. Radium équivalent (Raeq)

Le terme Rae a été utilisé pour définir l'activite d'un radionucléide ayant un effet biologique
équivalent & 1 mg de *°Ra. En pratique, les sources de radium sont souvent mesurées en milligrammes
plutét qu’en millicuries [38] car le « curie » a été défini en fonction de l'activité de 1g de radium. Le
Ra., a permis depuis 40 ans [39], [40], [41], [42] d'évaluer les risques radiologiques dus a la
radioactivité dans les matériaux de I'environnement.

Les tables de dose, les plans de traitement, les protocoles, etc, sont exprimés en radium [43], car a
I’origine la curiethérapie, appelée aussi brachythérapie, technique de radiothérapie mise au point a
I'Institut Curie ou la source radioactive scellée est placée a l'intérieur ou a proximité immédiate de la
zone A traiter, a été réalisée avec le “°Ra. La production de sources anthropogéniques a été exprimée
en Rag afin de faciliter I'utilisation des connaissances institutionnelles existantes [38]. La notion de
Raeq est également employée pour évaluer les risques radiologiques des composants environnementaux
[44][45].

Selon Beretka [40], la radioactivité naturelle des matériaux de construction est généralement
déterminée & partir des familles du ?°Ra et du ***Th, ainsi qu’a partir du “°K. 1l a été observé que
98,5% [46] des effets radiologiques des éléments de la série de I'uranium (***U) sont dus au “°Ra et &
ses descendants. Pour cette raison, la contribution des précurseurs entre le ?°U et le °Ra peut étre
négligée. La dose de rayonnement est définie en prenant en compte ’activité mesurée du radionucléide
et les modeéles de conversion de débit de dose [44].

Le modele de Krisiuk [39] prévoit qu’une concentration d'activité du **Ra de 370 Bag/kg (1 pCi/g)
répartie uniformément dans un matériau, donne une dose annuelle de 1,5 mGy [47], [48] a une
distance de 1 m de ce matériau.
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Krisiuk considére une maison comme une cavité avec des murs d’épaisseur infinie pour obtenir une
formule qui combine le débit de dose a l'intérieur avec le contenu de la radioactivité des matériaux de
construction. Ainsi le Rag, est donnée par I'équation suivante :

370 370 370
Raeq = %ARa + EATh + _4810 AK 3.5

Dans cette équation, les activités du °Ra (370 Bqg/kg), du **?Th (259 Bq/kg) et du “K (4810 Bg/kg)
représentent la méme dose efficace de rayonnement .

Les valeurs de Ragq pour les matériaux de construction en provenance du Maroc ont eté calculées apres
avoir déterminé les activités des différents radionucléides. Le tableau I11-4 récapitule les valeurs de
Racq pour chaque échantillon. Toutes les valeurs sont en dessous de la valeur maximale soit 370 Ba/kg
définie par le rapport UNSCEAR 2000 [36].

Echantillons Ragq (Ba/kg)
Brique rouge | 1866 + 26,9
Parpaing 669 + 1172
Gravier 56,7 + 16,2
Sable de mer 523 + 6,9
Sable de riviere | 46,1 + 59
Marbre 102 + 31
Ciment noir 1055 + 15,7
Ciment blanc 335 = 31
Gypse 26 £ 14

Tableau I11-4 : Valeurs de Ra., pour les matériaux de construction du Maroc.

Les differentes valeurs de Ragq obtenues sont comparées aux valeurs des matériaux de construction en
provenance d’autres pays, notamment de France. Les valeurs de Rag pour les matériaux d’origine
francaise ont été reprises de [26]. La recherche bibliographique a porté sur divers matériaux de
construction. Le tableau Il1-5 indique les résultats obtenus en fonction de leur origine. Comme le
montre le tableau, Ra, pour les matériaux de construction varie en fonction du pays. Ces valeurs ne
correspondent bien slir qu’a une zone de prélevement limitée dans chaque pays. Pour le gravier et le
parpaing, les valeurs de Rac, obtenues quelle qu’en soit 1’origine sont relativement proches.
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Matériaux (BRcﬁekqg) Pays Références
5,0 FRANCE [49]
Gypse 107,6 | ARABIE SAOUDITE [50]
2,6 MAROC Ce travail
72,6 ALGERIE [41]
Marbre 36,5 | ARABIE SAOUDITE [50]
10,2 MAROC Ce travail
45,5 FRANCE [49]
Gravier 64,3 | ARABIE SAOUDITE [50]
56,7 MAROC Ce travail
2474 FRANCE [49]
Brigue rouge | 118,2 TURQUIE [50]
186,6 MAROC Ce travail
90,1 FRANCE [49]
Sable 60,5 | ARABIE SAOUDITE [50]
49,2* MAROC Ce travail
103,1 FRANCE [49]
Ciment 109,8 | ARABIE SAOUDITE [50]
69,5** MAROC Ce travail
. 66 FRANCE [49]
Parpaing -
66,9 MAROC Ce travail

* Moyenne des valeurs Ragq pour les sables de mer et de riviere
**Moyenne des valeurs Ragq pour les ciments noir et blanc

Tableau 111-5 : Racq dans les différents matériaux de construction en provenance d'autres pays du
monde.

Il est aussi nécessaire d’évaluer les risques interne et externe propres a I'homme qui sont dus a la
contribution des radionucléides émettant des rayonnements y présents dans les matériaux de
construction. La limite des doses efficaces de rayonnement pour les matériaux de construction fixée
par le rapport UNSCEAR 2000[36] est de 1 mSv/an.

IX.3. Indices de risques interne et externe

Les indices de risques sont définis par un modele [39], [51], [52], tenant compte de I'activité maximale
du Raeq (370 Ba/kg). L'indice de danger externe (H.,) est défini par I'equation suivante :

A A A
Hey =224 K < 3.6
370 259 4810

Les organes respiratoires sont menacés en raison de la décroissance du “°Ra en **Rn et ses
descendants. L’activité maximale admissible pour le *°Ra est donc réduite de moitié soit 185 Bg/kg.
Ce risque interne (H;,) doit étre quantifié [47] :

A A A
Hy,=-24+-Th 4 K <1 3.7
185 259 4810
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avec les activités du *°Ra, du ***Th et du “°K exprimées en Bg/kg dans les équations (3.5) & (3.7).

La figure 111-4 montre les indices de risque interne et externe des échantillons de matériaux marocains
étudiés. Les valeurs du risque interne suivant les matériaux varient entre 0,01 et 0,59 tandis que pour
I'indice de risque externe, elles sont comprises entre 0,007 et 0,504. Les valeurs sont maximales pour
la brigue rouge et minimales pour le gypse. Aucune des valeurs ne dépasse 1.
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Figure 111-4 : Les indices de risque pour les échantillons du Maroc.
IX.4. Débit de dose absorbée et dose efficace annuelle
L'expression du débit de dose absorbée D (nGy/h) est donnée par la formule (3.8) :
D = FRaARa + FThATh + FKAK 38

ol Fra = 0,92, Fr, = 1,10 et Fx = 0,08 (nGy/h)x(Ba/kg)™ sont les facteurs de conversion de dose
donnés dans le rapport UNSCEAR 2000 [36]. Suivant la directive de la Commission Européenne [53],
le taux de dose absorbée totale dii a I’activité des radionucléides naturels dans l'air est défini a 1 m de
hauteur [48].

Cette équation (3.8) reprise dans le rapport [53] est basée sur un modéle développé par Koblinger [54].
Il définit un modéle de piéce sans porte et fenétre de dimensions externes 4 x 5 x 2,8 m® avec des
murs, plafond et sol de 20 cm d’épaisseur en béton de densité 2,35.

Le tableau I11-6 indique le débit de dose absorbée dans 1’air pour les matériaux de construction
marocains. La valeur la plus importante est obtenue pour la brique rouge soit (172,5 + 10,1) nGy/h
alors que celle du gypse est seulement de (2,3 £ 0,4) nGy/h.
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Echantillons D (nGy/h)
Brique rouge |172,5 * 101
Parpaing 602 += 35
Gravier 525 = 56
Sable de mer 481 * 55
Sable de riviére | 424 = 2,0
Marbre 96 + 07
Ciment noir 955 + 6,0
Ciment blanc 316 £ 20
Gypse 23 = 04

Tableau 111-6 : Débit de dose absorbée pour les échantillons de provenance du Maroc.

La dose regue par la population est appelée dose efficace annuelle et elle est calculée (en mSv/an)
suivant la formule :

E=08xDxTx0,7.10"¢ 3.9

ou D représente le débit de dose absorbée dans I'air en nGy/h,
T est le temps en heures soit 24h x 365,25 jours = 8766 heures,
0,8 est le facteur d'occupation du logement.

Pour calculer I’exposition externe d’un adulte se situant a I’intérieur d’une habitation, le coefficient
0,7 Sv/IGy recommandé par 'UNSCEAR 2000 [36] permet de convertir le débit de dose absorbée dans
1’air en dose efficace. Pour un enfant, ce coefficient est de 0,8 Sv/Gy.

Pour chaque échantillon, la dose efficace annuelle est calculée avec I'équation (3.9) et présentée dans
le tableau I11-7. La dose pour la brigue rouge est de (0,847 £ 0,049) mSv/an et seulement de (0,011+
0,002) mSv/an pour le gypse. Les valeurs ne dépassent pas la limite annuelle de dose efficace fixée a
1 mSv/an.

Echantillons E (mSv/an)

Brigue rouge |0,847 + 0,049
0,017
0,028

I+

Parpaing 0,296
Gravier 0,258
Sable de mer | 0,236
Sable de riviére | 0,208
Marbre 0,047
Ciment noir | 0,469
Ciment blanc | 0,155
Gypse 0,011

I+

I+

0,027] <1 mSv/an
0,010 | Limite de dose

0,004
0,030
0,010
0,002

I+

I+

I+

I+

I+

Tableau I11-7 : Dose efficace annuelle pour les échantillons marocains.
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Il est également possible de définir la dose efficace annuelle avec le radium equivalent Ragg.
Suivant les équations (3.8) et (3.9) :

DRa = FraAra DTh = FrnAth, DK = FxAg 3.10

sachant que la dose efficace annuelle totale maximale est :

ET = ERa + ETh + EK = 1mSV/an 3.11
il est possible d’écrire :
FRaARa = FThATh = FKAK 312
FTh = FRa% et FK = FRa% 3.13
ATh Ak
ET = C[FRaARa + FThATh + FKAK] 3.14
AR AR
= cFg, [ARa - A—T: Ay + AKa Ak
ET = CFRaRaeq 3.15

avec ¢=0,8xTx0,7x10®, Fg,=0,92, Raeq en Ba/kg et Er en mSv/an.

En utilisant les équations (3.9) et (3.15), le débit total de dose absorbée (Dy) peut aussi étre défini avec
le radium équivalent :

DT = FRaRaeq 3.16

X. Simulations MCNPX
X.1. Simulations des débits de dose absorbée et de dose efficace annuelle

Au cours de cette thése, des simulations MCNPX ont été réalisés pour chaque matériau de
construction afin de comparer les valeurs de débit de dose absorbée obtenues a celles calculées avec
les formules données dans le rapport UNSCEAR 2000.

Les simulations MCNPX effectuées ont aussi permis de déterminer les facteurs de conversion de dose
afin de calculer la dose efficace annuelle et de la comparer avec celle donnée par le modéle de
Koblinger [54] (voir tableau I11-7). Ces simulations ont été réalisées pour différentes caractéristiques
de salle.

Le calcul d’un débit de dose par simulations MCNPX nécessite d’introduire les facteurs de conversion
utilisés en protection radiologique (irradiation externe) définis par la CIPR 74. La CIPR 74 exprime
I’équivalent de dose individuel Hy(10) en fonction du Kerma (K) pour les photons. Par conséquent,
une conversion est nécessaire afin d’obtenir Hy(10) en fonction de la fluence (¢) soit Sv.cm*h.y :
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Hp(10) _ 400 Hp1OK

s K & 3.17

Pour étudier la physique du probléme d’une maniére exhaustive, nous employons des tallies définis
dans le code MCNPX. Les tallies sont des observables, dans notre cas le tally « F5 » est utilisé. I
représente le flux en un point pour 1s.

La conversion donnée par 1’équation 3.17 est ainsi intégrée dans les simulations.

Une piéce de dimensions externes de 4 X 5 x 2,8 m® a d’abord été simulée avec des murs d’épaisseur
20 cm en brique de densité 2,35 (trés répandue dans les constructions alsaciennes) puis en béton de
méme densité. L’équivalent de dose ainsi que les facteurs de conversion sont présentés dans le tableau
I11-7. Dans le cas des photons, le facteur de pondération affecté a la caractéristique du rayonnement
Wh est égal & 1, par conséquent le débit de dose exprimé en nSv/h est équivalent a la dose absorbée D.
Les facteurs de conversion de dose sont obtenus grace a 1’équation (3.10) dont les valeurs des activités
trouvées proviennent des échantillons marocains (paragraphe VI11.1).

Le tableau I11-8 montre, en adéquation avec 1’étude réalisée dans le chapitre sur 1’auto-absorption, que
la composition des matériaux n’affecte presque pas les facteurs de conversion (~ 2% de différence).
Cependant, en comparant les facteurs de conversion de dose trouvés avec ceux donnés par le modéle,
des différences sont constatées (écarts relatifs de 7,5%, 10% et 4% pour Fy, Fra et Fr). Une étude a
été realisée sur ces facteurs pour expliquer ces différences dans la section « Facteur de conversion de
dose », présentée au paragraphe VIII-7.

. . Modeéle Fbéton/ F modele
Brique | Beton [54] (%)
s D (nGy/h) 87,9 | 86,4 - -
Fi (nGy/h par Bg/kg) 0,07 0,07 0,08 7,5
114 226 D (nGy/h) 26,0 25,7 - -
Famille ™ Ra I Gyin par Bafkg) | 0,84 | 0,83 | 0,02 10
D (nGy/h) 49,6 48,5 - -
H 232
Famille =Th Fr (nGy/h par Bg/kg) | 1,07 1,06 1,10 4

Tableau I11-8 : Facteurs de conversion de dose obtenus par simulations avec MCNPX pour une piece
constituée de brigue ou de béton de méme densité (2,35).

En utilisant les facteurs de conversion de dose obtenus pour le béton et en partant de 1’équation
(3.9) avec une dose efficace annuelle de 1 mSv/an, il est possible de calculer les activités
correspondantes du *°Ra, du ***Th et du “°K. Mais il est nécessaire de soustraire le bruit de fond qui
est de 50 nGy/h [36].

D=F.(A-50).10°=— - —=2037.10"7 Gy/h 3.18
0,7%x0,8X8766

Par conséquent d’apres 1’équation (3.10) :
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- -7
Aga = 222+ 50 = 2200 4 50 = 295,4 Bq/kg 3.19
Ra 109
: -7
Arp =™+ 50 = 20700+ 50 = 242,2 Ba/kg 3.20
- -7
Ag =2 +50 = 2200 4 50 = 2960 Bq/kg 3.21
" 07,

Pour définir Raey dans 1’équation (3.5), les activités du “°Ra (370 Bg/kg), du “**Th (259 Bg/kg) et du
“OK (4810 Bq/kg) deviennent 295 Ba/kg pour le **°Ra, 242 Bg/kg pour le *>Th et 2960 Bg/kg pour le
40

K.

295 2
Raeql = 2_95ARa + _ATh + _AK 3.22

La figure I11-5 indique les variations de Rae en fonction des différents échantillons. Le radium
équivalent est déterminé d’une part avec les facteurs de conversion de dose donnés par UNSCEAR et
d’autre part, par ceux obtenus par MCNPX pour une piéce sans porte et fenétre. En général, Raeg de
MCNPX surestime Ra,, de UNSCEAR notamment pour la brique rouge. La valeur obtenue par
UNSCEAR est de (186,6 = 26,9) Ba/kg contre (203,6 + 28,2) Bg/kg pour MCNPX. Le tableau 111-9
montre les valeurs de Raeg. Les valeurs ne dépassent pas la limite de 370 Bag/kg.

240

2207 777 UNSCEAR

200 .
180 117 B MCNPX
160 %7
140 H
120 .
100 .

Radium équivalent
(Ba/kg)

Figure I11-5 : Radium équivalent obtenu avec les facteurs de conversion de dose ’UNSCEAR et pour
une piéce simulée sans porte et fenétre pour différents échantillons marocains.
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Echantillons Raeq1(Bar/kg)
Brique rouge | 2036 + 28,2
Parpaing 69,4 + 111
Gravier 615 + 17,0
Sable de mer 526 + 7,0
Sable deriviére | 488 + 59
Marbre 113 + 32
Ciment noir 1082 + 154
Ciment blanc 359 + 34
Gypse 26 = 14

Tableau 111-9 : Valeurs de Racg; pour les matériaux de construction du Maroc.

Une recherche approfondie a été nécessaire afin de trouver une explication aux différences constatées
entre les valeurs obtenues par le modele et celles obtenues par simulation.

X.2. Influence des probabilités d’émission y

Une premiere piste a consisté a étudier I’impact des probabilités d’émission des photons sur les
facteurs de conversion de dose. La figure 111-6 représente la probabilité d’émission des rayonnements y
pour le %°Ra et ses descendants avec et sans seuils. Pour déterminer le facteur de conversion de dose
pour la famille du *°Ra, la base de données de la simulation intégre 223 énergies de photons en
I’absence de seuil. Lorsqu’une coupure de 1% est réalisée sur l’intensité des rayonnements, la
simulation ne prendra en compte que 32 énergies et pour un seuil de 3%, seulement 17 énergies. Il en
résulte que la présence d’un seuil influence les valeurs des facteurs de conversion de dose.

= 226Ra-équi, Seuil IY>O%
® 226Ra-équi, Seuil | >1%
226Ra-équi, Seuil 1,>2%

1000

100 v 226Ra-équi, Seuil | >3%
< 0l ¥ ¥ ¥
~ ¥ ¥ ¥
S T ¥ ¥
@ ¥ ¥ ¥ Ty T ¥
' e e e e ..:-'- e®
N} [ ] -
T o1 '?'.. LY LR w by
2 - L T MR-
;Ts 0.01 - “: b | _f'l ." 1]
. LY -
.g - an I= . ;.I '. . l|.u‘ =
o - - a® -y »
1E-3 - L) > [ ]
- - g " TN
1E-4 - T T
0.01 0.1 1

Energie (MeV)

Figure 111-6 : Représentation de la probabilité d’émission des photons pour le °Ra et ses descendants
avec des seuils d’intensité.
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Dans certains articles [55], [56], [57], I’activité du ***U étant employée dans 1’expression de Ragq au
lieu de celle du ?*Ra, une étude utilisant la base de données du LNHB [58] a été nécessaire pour
vérifier si dans la chaine de décroissance de 1’**U, le *°Ra et ses descendants ont été pris en compte.
La figure 111-7 représente d’une part les probabilités d’émission des photons pour le radionucléide
26Ra et ses descendants, et d’autre part les probabilités d’émission des photons pour le 22U et ses
descendants. Des différences notables apparaissent entre les probabilités d’émission de ces deux
radioéléments. On constate que les probabilités du **Ra et du *®U ne se superposent pas. La
représentation des probabilités d’émission des photons pour I’®*U n’intégre donc pas ses descendants
et plus particulierement pour la famille du *Ra car sa contribution aux effets radiologiques [59] est
supérieure a 98,5%. La base de données ne tient donc pas compte de la totalité de la chaine de
décroissance du *U.

La figure 111-8 présente la somme des probabilités d’émission des chaines du “°Ra/**®U et celle du
226Ra. Les probabilités d’émission de la famille du *°Ra se confondant avec la somme des probabilités
d’émission des chaines *°Ra/**®U, il y a donc bien la nécessité d’incorporer la totalité de la chaine de
décroissance du Z*U.

Pour étre le plus réaliste possible, I’intégralité de la chaine de décroissance du 2**U doit étre prise en
compte dans la simulation. La base de données associée doit donc é&tre complétée en sommant les
probabilités d’émission des familles du *®U et du *°Ra.
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226 - .
° Ra-équi
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Figure I11-7 : Représentation de la probabilité d’émission des photons pour le *°Ra, le U et leurs
descendants.
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Figure 111-8: Représentation de la somme des probabilités d’émission des photons pour le “°Ra, le 2°U
et leurs descendants.

X.3. Facteurs de conversion de dose

Par comparaison avec la littérature, des différences ont été observées sur les facteurs de conversion de
dose pour une piéce sans porte et fenétre en béton de densité 2,35. Le tableau I11-8 indique ces
variations. Les valeurs des facteurs obtenues pour le K, le *°Ra et le ®*Th ainsi que leurs
descendants sont présentées dans le tableau 111-10.

Facteur de conversion de dose
Références (nGy/h par Bg/kg)
K | ?’Ra & descendants | °Th & descendants

[54] - 1978 | 0,078 0,92 1,02
[60] - 1979 | 0,078 0,92 1,11
[61] - 1984 | 0,078 0,89 1,05
[62] - 1998 | 0,081 0,95 1,21
[63] - 2004 | 0,072 0,70 0,92
Ce travail | 0,074 0,83 1,06

Tableau 111-10 : Facteurs de conversion de dose [64]

Il 'y a peu de différence entre le facteur de conversion de dose pour le “°K obtenu par simulation et
ceux fournis par la littérature (tableau 111-8). L’existence d’une seule raie y pour le “K & une énergie
de 1461 keV explique cette convergence des résultats. On note plus d’écarts pour les familles **°Ra et
232Th.

Pour ces radioéléments émetteurs de plusieurs v, la littérature ne précise pas les raies utilisées. Donc
pour les chaines du **Ra et du *’Th possédant de multiples raies, des seuils sur I’intensité des
rayonnements y ont été appliqués lors de nouvelles simulations de piéce sans ouvertures afin d’obtenir
des valeurs de facteur de conversion de dose proches de celles fournies par la littérature.
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Sur la figure 111-9, les graphiques présentent les valeurs des facteurs de conversion de dose obtenues
avec des seuils de 0 a 3% par pas de 0,5% puis des seuils de 4%, 5% et 8% pour les radionucléides
?2°Ra (a) et ®*Th (b) et leurs descendants.
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a) Modeéle d’une piéce de 4 x 5 x 2,8 m® sans ouvertures pour la famille du *°Ra.
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b) Modéle d’une picce de 4 x 5 x 2,8 m® sans ouvertures pour la famille du **Th,

Figure 111-9 : Facteurs de conversion de dose en fonction de différents seuils d’intensité sur les y pour
les radioéléments *°Ra (a) et **Th (b) et leurs descendants.
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Pour faire correspondre les facteurs de conversion de dose obtenus par simulation pour une piece sans
porte et fenétre a ceux définis par Maduar [63], il est nécessaire d’appliquer un seuil d’environ 1% et
2% respectivement sur les valeurs de Fg, et de Fq.

Les différentes études sur les seuils montrent que les simulations effectuées initialement sans seuil
d’intensité sur les photons représentent la situation la plus réaliste mais ne permettent pas de
reproduire les valeurs des facteurs de conversion de dose de la littérature (tableau I11-10).

Les disparités constatées peuvent s’expliquer par des différences sur le modele de simulation utilisé
mais aussi par une détermination plus précise, a I’heure actuelle des probabilités d’émission des
photons.

D’autres simulations de la méme piéce en béton sans porte et fenétre ont été réalisées pour le “°Ra, le
22Th et leurs descendants et pour le “°K. Une sélection a été faite uniquement pour les énergies de
186, 295, 351, 609, 1120 et 1764 keV avec leurs rapports d’embranchement (I) correspondant a
I’année 1967 [65] et actuels [58] indiqués dans le tableau 111-11 pour la famille du °Ra. Des écarts
relatifs allant de 3 & 35% sont constatés entre les rapports d’embranchement de 1967 et ceux
d’aujourd’hui.

Pour la chaine du %°Th, les énergies 238, 911 et 969 keV (tableau) sont utilisées avec des écarts sur les
intensités allant de 2 a 7% par comparaison entre 1967 et aujourd’hui.

Pour le “K, le rapport d’embranchement en 1967 était de 11% alors qu’aujourd’hui il est de 10,55%,
soit un écart relatif de 4,5%.

E (keV) | lige7 (%0) | layjourarnui (%0) | Ecarts relatifs (%)
186 54 35 35,2
295 21 18,4 12,4
Famille | 351 38 35,6 6,3
“Ra 609 47 45,5 3,2
1120 16 14,9 6,9
1764 17 15,3 10,0
_ 238 47 43,6 7.2
Fgg:je 911 27 26,2 2,9
969 16,2 15,9 1,8
K 1461 11 10,5 4,5

Tableau I11-11 : Rapports d’embranchement pour les énergies les plus importantes des chaines du
?2°Ra, du #*Th et du “K.

Les débits de doses absorbées simulés pour une activité de 40 Bqg/kg de *°Ra et ses descendants, en
utilisant les rapports d’embranchement correspondant a 1’année 1967 et a aujourd’hui, sont
respectivement de 20,2 et 14,6 (nGy/h) soit une diminution relative de 27,7%.

Les débits de doses absorbées pour une activité de béton de 215 Bg/kg de “°K sont de 16,6 nGy/h en
1967 et de 15,9 nGy/h de nos jours.

Pour une activité de 11 Bg/kg de béton pour la famille du *°Th, les débits de doses absorbées sont
2,59 et 2,51 nGy/h respectivement pour 1967 et aujourd’hui.
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Les écarts obtenus expliquent en partie (prise en compte seulement des raies les plus intenses) les
différences entre les valeurs des facteurs de conversion de dose simulées dans ce travail et ceux
notifiés dans la littérature (tableau I11-10).

XI1. Amélioration de la simulation
X1.1. Diminution du volume actif

Une autre piéce de caractéristiques identiques mais comprenant cette fois-ci une porte de dimension
0,9 x 2,4 m’ et en vis-a-vis une fenétre de 1,4 x 1,4 m? diminuant le volume actif, a été modélisée.

Le bilan des doses absorbées et des facteurs de conversion de dose est fourni dans le tableau I11-12
pour les matériaux de construction brique et béton. Les valeurs des facteurs de conversion de dose
obtenues sont moins importantes que celles établies pour les différents modeéles présentés dans le
tableau I111-10. Le tableau montre que la composition des matériaux affecte trés peu les facteurs de
conversion.

Brique | Béton

a0 D (nGy/h) 829 | 81,9
Fk (nGy/h par Bg/kg) | 0,071 | 0,070

Famille D (nGy/h) 24,5 24,2
“®Ra | Fra (nGy/h par Bg/kg) | 0,79 | 0,78
Famille D (nGy/h) 46,7 | 458
22Th | Fr (nGy/h par Ba/kg) | 1,01 | 0,99

Tableau I11-12 : Facteurs de conversion de dose obtenus par simulations avec MCNPX pour une piéce
contenant une porte et une fenétre en vis-a-vis. Cette piéce est constituée de brique ou de béton de
méme densité (2,35).

Les activités ont été également calculées a partir de 1’équation (3.18) pour une piéce ayant une porte et
une fenétre dont les valeurs des facteurs de conversion de dose sont respectivement 0,07 — 0,78 — 0,99
pour le K, le ?®Ra et le *Th obtenus pour le béton (tableau 111-12).

2,037.1077

Aa =722 450 = 220005 + 50 = 311 Ba/kg 3.23
- -7
Ay = ';%: +50 = 25 + 50 = 256 Ba/kg 3.24
B -7
Ag = ';—I‘i +50 = 280 + 50 = 2960 Bq/kg 3.25

Pour définir la valeur du radium équivalent Raeg, les activités du “°Ra (370 Bg/kg), du ***Th (259
Bq/kg) et du “°K (4810 Bg/kg) sont respectivement remplacées dans 1’équation (3.5) par 311 Bg/kg,
256 Bg/kg et 2960 Bg/kg.
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311 311 311
Raeqz = mARa + ﬁ _AK 3.26

Aprés avoir déterminé les activités des différents radionucléides pour les matériaux de construction, le
radium equivalent Raeg, a €té calculé.

Le radium équivalent Ra., a été déterminé avec les facteurs de conversion de dose obtenus par
MCNPX pour une piéce avec porte et fenétre. Le tableau 111-13 montre les valeurs obtenues pour le
Raeq. Pour la brique rouge, la valeur obtenue est (209,5 + 26,1) Ba/kg. Pour le gypse, elle est de (2,6
+1,3) Ba/kg. Les valeurs de Raeq, ne dépassent pas la limite recommandée soit 370 Bg/kg.

Echantillons Raq, (Ba/kg)
Brique rouge | 2095 + 26,1
Parpaing 70,8 + 105
Gravier 63,1 + 158
Sable de mer 528 + 7,0
Sable de riviere | 498 + 56
Marbre 116 + 30
Ciment noir 109,6 =+ 15,0
Ciment blanc 365 = 33
Gypse 26 + 13

Tableau 111-13 : Valeurs de Ra,; pour les matériaux de construction du Maroc.

Des seuils sur I’intensité des rayonnements y ont été également appliqués sur la piéce avec ouvertures.
Les figures I11-10 représente les valeurs des facteurs de conversion de dose obtenus avec des seuils de
0 & 3% par pas de 0,5% puis des seuils de 4%, 5% et 8% pour les familles du *Ra (a) et du ?*Th (b).
En comparant ces figures aux figures I11-9 a et b, I’écart entre les facteurs de conversion de dose sans
et avec ouvertures est constant. Cette variation est liée au volume effectif de la piece.
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a) Modgle d’une piece de 4 x 5 x 2,8 m® avec ouvertures pour la famille du *°Ra.
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Figure 111-10 : Facteurs de conversion de dose en fonction de différents seuils d’intensité sur les y pour
les radioéléments ??°Ra (a) et Th (b) et leurs descendants.

XI1.  Prise en compte de différents matériaux

Une autre piéce de dimensions identiques, avec une porte et en vis-a-vis une fenétre, a été modélisée.
Les murs (en brique), le sol et le plafond (en béton) ont des densités différentes. Les trois sources
émettrices de rayonnements y ont été séparées. La prise en compte de plusieurs sources émettrices
nécessite, dans le code MCNPX, de compléter la carte « sdef » par la fonction « fcel » (functions of
the source cells) comme présenté sur la figure I11-11.

Il est nécessaire de calculer la proportion des y émis par les murs, le sol et le plafond. A partir du
tableau 111-3, en effectuant le produit des activités massiques des matériaux par leur densité et par le
volume de la piéce, les activités obtenues sont exprimées en Bg. Une fois I’activité déterminée en Bq
et a I’aide d’une macro (appelant la base de données du LNHB[58]) permettant d’introduire 1’¢lément
émetteur y souhaité, la distribution énergétique et I’importance (« wgt») de chaque source sont
données. La commande « wgt » prend en compte les activités de chaque radionucléide, leur intensité
d’émission et le temps de comptage (dans notre cas 1S).

La figure 111-11 illustre 1’exemple pour une source de “°K. Dans I’exemple, la proportion déterminée
des y émis pour chaque source est représentée par la distribution 1 («dl») de la figure. Cette
distribution tient compte du numéro des cellules correspondant aux différentes sources soit
respectivement 2, 5 et 6 pour les murs, le sol et le plafond. Elle est notée «SI1 L » (Source
Information n°1 with discrete source variable). La proportion de chaque source est représentée par la
notation « SP1 » (Source Probability n°1). Les coordonnées X, y, z de chaque source sont désignées
respectivement par les distributions « d2, d3, d10 ». La distribution énergétique du “°K est symbolisée
par « d17 ». La valeur affichée du poids (wgt) de la carte « sdef » dans I’exemple, correspond a la
somme des intensités des « wgt » des cellules 2, 3 et 5. La fonction fcel est bien str également utilisée
pour le *°Ra et le ?**Th et leurs descendants.
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Les débits de dose absorbée simulés obtenus ainsi que les facteurs de conversion de dose sont
représentés dans le tableau 111-14 pour deux dimensions de piéces : 4 x 5 x 2,8 m*et 4 x 4 x 3 m’.
L’écart relatif entre les piéces a été déterminé pour chaque débit de dose et pour chaque facteur. Ainsi
pour le “°K, une différence de 8% entre les valeurs des facteurs de conversion est constatée, 6% pour la
famille du “°Ra et 7% pour la chaine du ?**Th. Ceci est lié au volume de la piéce qui affecte donc les
résultats.

Les valeurs des facteurs de conversion obtenues pour une piéce de 4 x5 x 2,8 m® constituée de
matériaux de densité différente sont beaucoup plus faibles pour le “°K et pour les familles du ?*Ra et
du #**Th par comparaison aux valeurs des facteurs indiquées dans le tableau 111-12. Une différence
d’environ 3% est constatée entre les deux valeurs de F, la densité des matériaux de construction ayant
un role prépondérant pour les valeurs des facteurs de conversion de dose.

MCNPX MCNPX Ecart relatif
dur=2,35 ; ds=2,2 ; | dmur=2,35; dsu=2,2 ; Piece 4x5x%2,8
dplafond:1:375 dplafond:]-a375 /

4x5x%x2,8 4x4%x3 Piece 4x4x3
0 D (nGy/h) 76,4 81,8 7%
Fk (nGy/h par Bg/kg) 0,068 0,074 8%
Famille D (nGy/h) 334 35,9 7%
?Ra | Fgra(nGy/h par Bg/kg) 1,00 1,06 6%
Famille D (nGy/h) 44,4 47,6 7%
“*Th | Frn(nGy/h par Bg/kg) 1,02 1,10 7%

Tableau 111-14 : Facteurs de conversion de dose obtenus pour une piéce contenant une porte et une
fenétre en vis-a-vis. Cette piéce est constituée de brique et de béton de différentes densités pour les
murs, le sol et le plafond.

Des seuils d’intensité sur les rayonnements y de 1%, 5% et 10% ont été appliqués sur les débits de
dose et sur les facteurs de conversion de dose (tableau I11-15). La mise en place de seuils sur I’intensité
des rayonnements y, comme lors des études réalisées préalablement, confirme que les seuils
influencent la valeur des facteurs de conversion de dose. Il en résulte que tous les y émis sont
importants dans la détermination des facteurs de conversion de dose.

MCNPX
dmur:Za35 ) dsoI:2:2 ; dplafond:1i375
4x4x%3
_ ,>1% | 1,>5% | 1,>10%
o D (nGy/h) 8138
Fk (nGy/h par Bg/kg) 0,074
Famille D (nGy/h) 32,3 20,7 18,7
?Ra | Fra (NGy/h par Bg/kg) 0,96 0,61 0,55
Famille D (nGy/h) 43,0 35,7 33,8
#2Th | Fqy (nGy/h par Bg/kg) 0,99 0,83 0,78

Tableau I11-15 : Facteurs de conversion de dose obtenus par simulations avec MCNPX pour une piece
de dimensions 4 x 4 x3 m® contenant une porte et une fenétre en vis-a-vis avec application de seuils
d’intensité 1%, 5% et 10% sur les vy.
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sdef cel=d1 x=fcel d2 y=fcel d3 z=fcel d10 par=2 erg= fcel d17 wgt=3203408,166
c

SI1L256 $ n° des cellules correspondante aux sources
SP1 0,76 0,12 0,12 $ proportion des sources

c

DS2S457

Sl4 -220 220 $ coordonnée x pour la cellule 2
SP4 01

SI5 -220 220 $ coordonnée x pour la cellule 5
SP5 01

SI7 -220 220 $ coordonnée x pour la cellule 6
SP7 01

c

DS3S8918

S18 -270 270 $ coordonnée y pour la cellule 2
SP801

S19 -270 270 $ coordonnée y pour la cellule 5
SP901

SI18 -270 270 $ coordonnée y pour la cellule 6
SP1801

C
DS10S 111213

SI11 -160 160 $ coordonnée z pour la cellule 2
SP110 1
SI12 -160 -140 $ coordonnée z pour la cellule 5
SP120 1
S113 140 160 $ coordonnée z pour la cellule 6
SP130 1

c
c

DS17S14 1516

¢ K-40 (1g>0%) A=26711463 Bq pour les murs avec wgt=2818593,229
SI14 L 5,110000E-01 1,460820E+00

SP14 D 5,342293E+02 2,818059E+06

c

c

¢ K-40 (1g>0%) A=2244211,2 Bq pour le sol avec wgt=236809,1842
SI115 L 5,110000E-01 1,460820E+00

SP15 D 4,488422E+01 2,367643E+05

c

¢ K-40 (1g>0%) A=1402632 Bq pour le plafond avec wgt=148005,7526
SI16 L 5,110000E-01 1,460820E+00

P16 D 2,805264E+01 1,479777E+05

Figure 111-11 : Exemple de différentes sources simulées avec MCNPX pour le radionucléide “°K.
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XIIl.  Comparaison des débits de dose absorbée

XI111.1. Déterminés avec les facteurs de conversion de dose

Il est intéressant de comparer les débits de dose absorbés en utilisant I’équation (3.8) en modifiant les
facteurs de conversion de dose (F.). Le tableau Il11-16 indique, pour différents matériaux de
construction, le débit de dose absorbée calculé avec les facteurs de conversions de dose du rapport
UNSCEAR 2000 et les débits de dose absorbée obtenus avec les facteurs de conversion de dose pour
une piéce de dimension 4 x 5 x 2,8 m*avec et sans porte/fenétre. La comparaison des valeurs de débit
de doses montre des différences pour 1’ensemble des matériaux. Le rapport UNSCEAR 2000 utilise
les facteurs de conversion de dose datant des années 70 tandis que les simulations utilisent les facteurs
de conversion de dose actuels qui tiennent compte d’une détermination plus précise des rapports
d’embranchement des photons.

Les rayonnements y étant issus des murs, une piéce sans porte et sans fenétre engendre donc un débit
de dose plus important qu’une piéce avec porte et fenétre.

Le débit de dose absorbée maximal obtenu pour la brique rouge est de (172,5 + 10,1) nGy/h pour
UNSCEAR contre (156,2 + 9,0) et (151,4 + 8,8) nGy/h pour la piece sans et avec porte/fenétre. Le
débit de dose absorbée minimal est lié au gypse avec des valeurs respectives de (2,3 + 0,4) nGy/h, (2,1
+ 0,4) nGy/h et (2,0 = 0,4) nGy/h pour les D avec F. UNSCEAR, F. sans ouvertures et F. avec
ouvertures.

En moyenne, les écarts relatifs des débits de dose absorbée obtenus pour une piéce sans et avec
ouvertures par rapport a ceux calculés avec les facteurs d’UNSCEAR sont respectivement de 9% et de
13%.

D avec F. D avec F. D avec F.

Echantillons UNSCEAR | sans ouvertures | avec ouvertures
(nGy/h) (nGy/h) (nGy/h)

Brique rouge |1725 + 10,1| 1562 + 9,0 | 1514 + 88
Parpaing 602 + 35| 549 + 32| 527 + 31
Gravier 525 + 56| 475 + 51| 459 + 49
Sabledemer | 481 + 55| 434 + 50| 409 + 47
Sable de riviére | 424 + 20| 3384 + 18| 369 =+ 17
Marbre 96 + 07| 87 + 07| 84 + 06
Cimentnoir | 955 + 60| 869 =+ 54| 828 + 52
Cimentblanc | 316 + 20| 283 + 18| 271 + 17
Gypse 23 + 04| 21 £ 04| 20 £ 04

Tableau 111-16 : Débits de dose absorbée calculés avec les facteurs de conversion de dose donnés par
le rapport UNSCEAR et ceux simulés pour les échantillons marocains.

XI11.2. Déterminés avec le radium équivalent

En utilisant 1’équation (3.16), le débit de dose absorbée a été calculé avec le Rag, (équation 3.5), le
Racq (équation 3.22) et le Raeq, (équation 3.26). Les valeurs des différents radiums équivalents se
trouvent respectivement dans les tableaux 111-4, 9 et 13.
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Les résultats des débits sont indiqués dans le tableau 111-17. Les valeurs de débits de dose obtenus avec
le Ragq sont supérieures a celles obtenues avec Raeq et Rae. La valeur de débit de dose absorbee la
plus importante est obtenue pour la brique rouge soit (171,7 + 24,7) nGy/h avec Rag, (169,0 + 23,4)
nGy/h avec Ragy et (163,4 + 20,3) nGy/h avec Rag. Tandis que pour le gypse, le débit de dose
absorbée est le plus faible avec des valeurs de (2,4 + 1,3) nGy/h, (2,2 = 1,1) nGy/h et (2,1 + 1,0) nGy/h
obtenues respectivement avec Raeq, Raeq: et Ragg.

Echantillons | © (2;] Vé; /IE)aeq D ?:gcyllz‘;l?eql D ?:gﬁgeqz
Brique rouge |171,7 + 24,7|169,0 + 23,4|1634 + 20,3
Parpaing 615 * 10,3| 576 £ 9,2 | 552 * 82
Gravier 52,2 + 149|510 * 14,1| 49,2 * 123
Sabledemer | 481 + 6,3 | 437 + 58| 412 * 55
Sable de riviére | 424 + 54 | 405 + 49| 388 = 44
Marbre 94 + 29| 94 + 27| 90 = 23
Cimentnoir | 97,1 * 14,4| 89,8 + 128|855 + 117
Cimentblanc | 308 * 291|298 + 28| 284 + 26
Gypse 24 + 13|22 + 1,1] 21 + 10

Tableau 111-17 : Débits de dose absorbée calculés avec les radiums équivalents décrit dans le rapport
UNSCEAR 2000 et ceux simulés pour les échantillons marocains.

XIV. Comparaison des doses efficaces annuelles
XIV.1. Déterminés avec les facteurs de conversion de dose

La dose effective annuelle a été aussi calculée avec 1’équation (3.9) en utilisant le débit de dose D
déterminé avec les facteurs de conversion de dose donnés par le rapport UNSCEAR 2000 et ceux
obtenus par simulation de piéces avec et sans ouvertures. Les valeurs obtenues sont indiquées dans le
tableau 111-18.

Un écart relatif d’environ 9% est constaté entre les valeurs Easec re sans ouvertures €6 Celles Eavec
Fc UNscear, Ceci est dO aux différentes intensités relatives des photons. L’écart résulte de la
détermination plus précise des rapports d’embranchement des photons suite a 1’amélioration de la
technologie.

La différence entre les doses effectives annuelles des deux piéces simulées est liée aux volumes actifs
des deux piéces soit environ 4%. Le volume de la piéce sans porte et fenétre est de 20,032 m® et celui
de la piéce avec porte et fenétre est de 19,244 m®.
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E avec Fc UNSCEAR

E avec Fc sans ouvertures

E avec Fc avec ouvertures

E avec Fc sans

ouvertures

E avec Fc avec

ouvertures

Echantillons (mSv/an) (mSv/an) (mSv/an) ! .
E avec FC E avec Fc sans
UNSCEAR ouvertures
Brique rouge | 0,8468 + 0,0496 | 0,7668 + 00442 | 0,7432 + 0,0432 9% 3%
Parpaing | 0,2955 + 00172 | 0,2695 * 0,0157 | 0,2587 + 0,0152 9% 4%
Gravier | 02577 + 00275 | 0,2332 + 00250 | 02253 =+ 0,0241 10% 3%
Sable de mer | 02361 + 00270 | 02130 + 0,0245 | 0,2008 + 0,0231 10% 6%
Sﬁg:gr‘ie 02081 + 00098 | 0,1885 + 0,0088 | 0,1811 =+ 0,0083 9% 4%
Marbre | 0,0471 + 00034 | 0,0427 + 00034 | 00412 + 0,0029 9% 3%
Ciment noir | 0,4688 + 0,0295 | 04266 + 0,0265 | 04065 + 0,0255 9% 5%
Cb'lrgﬁgt 0,551 + 0,0098 | 0,1389 + 0,0088 | 0,1330 =+ 0,0083 10% 4%
Gypse 00113 + 0,0020 | 0,0103 + 0,0020 | 0,0098 =+ 0,0020 9% 5%

Tableau 111-18 : Comparaison des doses efficaces annuelles obtenues avec les facteurs de conversion
de dose provenant du rapport UNSCEAR 2000 et ceux obtenus par simulations de piéces avec et sans

ouverture.

XIV.2. Déterminés avec le radium équivalent

Pour les différents matériaux de construction, la dose efficace annuelle E a été déterminée suivant
1’équation (3.15) en utilisant le débit de dose D déterminé avec le radium équivalent. Les valeurs de E

sont indiquées dans le tableau I11-19.

Un écart relatif d’environ 14% est observé entre les valeurs des doses de la piéce sans fenétre sans
porte et celles calculés avec le Rag,. Cette difference plus importante par rapport a celle constatée dans
le tableau 111-18 est due également aux différentes intensités relatives des photons mais aussi aux
incertitudes plus substantielles sur Rag.
Les différences entre les doses effectives annuelles des deux pieces simulées sont liées aux volumes
actifs des deux pieces soit environ 10% et au cumul des incertitudes contenues dans Ragq et dans

Raqu.
Echantillons E avec Raeq E avec Raeql E avec Raeq2 ave(; Reedl ave; Raeq2
(mSv/an) (mSv/an) (mSv/an) . .
E avec Raeq E avec Raegl |
Brique rouge | 0,7754 + 0,1116 | 0,6886 + 00953 | 0,6257 + 0,0777 11% 9%
Parpaing | 02777 + 0,0465 | 02347 + 00375 | 02114 =+ 0,0314 16% 10%
Gravier | 02357 + 0,0673 | 02078 + 00574 | 01884 + 0,0471 12% 9%
Sablede mer | 02172 + 00285 | 01781 + 0,0236 | 0,1578 + 0,0211 18% 11%
Sﬁs:gr‘ie 01915 + 00244 | 01650 + 00200 | 01486 + 00168 | 14% 10%
Marbre | 00425 + 00131 | 0,0383 + 0,0110 | 0,0345 + 0,0088 10% 10%
Ciment noir | 0,4385 + 0,0650 | 0,3659 + 0,0522 | 0,3274 + 0,0448 17% 11%
%{Qﬁzt 01391 + 00131 | 01214 + 00114 | 0,1087 + 0,0100 13% 10%
Gypse 0,0108 + 0,0059 | 0,0090 + 00045 | 0,0080 + 0,0038 17% 10%

Tableau I11-19 : Comparaison des doses efficaces annuelles obtenues avec le radium équivalent définit
dans le rapport UNSCEAR 2000 et ceux obtenus par simulations de piéces avec et sans ouvertures.
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Les facteurs de conversion de dose se trouvant dans le rapport UNSCEAR 2000 se basent sur des
valeurs obtenues des années 70. Cette étude a montré qu’il était important de mettre a jour les
probabilités d’émission des rayonnements y car ils interviennent dans les valeurs des facteurs de
conversion de dose. De plus, des améliorations de configuration de piece ont été apportées notamment
I’introduction d’une porte et d’une fenétre ainsi que différentes densités de matériaux de construction
afin de reproduire une piece la plus réaliste possible.

XV. Dosimétrie sur des rayonnements ionisants dans les sols alsaciens

Il est intéressant d’étudier la dosimétrie sur des prélévements de sol car la terre est un des principaux
constituants des matériaux de construction.

Avant de présenter les résultats obtenus pour les sols en Alsace (pour des raisons géographiques), une
étude approfondie a été effectuée a 1’aide du code MCNPX sur les facteurs de conversion de dose pour
I’exposition externe aux rayonnements y émis par le sol.

Les différentes simulations ont été réalisées avec le détecteur ISOCS se situant a 1 m par rapport au
sol suivant la norme NF M 60-810 [66]. La composition d’un sol sur un rayon de 40 m a été
modélisée. Compte tenu des petites dimensions du détecteur utilisé, ce rayon de 40 m est considéré
comme une dimension infinie.

Les études ont été réalisées en plusieurs étapes, par variation de la profondeur du sol, de la distance
par rapport au détecteur et de la composition du sol.

XV.1. Effet de la profondeur du sol

L’impact de la profondeur du sol sur la valeur des facteurs de conversion de dose a été étudié pour les
radionucléides *°Ra et *?Th ainsi que leurs descendants et pour le “°K. Différentes épaisseurs de sol
ont donc été simulées : 5 ¢cm, 10 cm, 20 cm, 50 cm et 100 cm. La figure 111-12 illustre la modélisation
effectuée. Les résultats obtenus sont représentés sur la figure 111-13.

Détecteur

h=1m (NF M 60-810)

: Variation de la
| profondeur

du sol

——
—— ——

Figure 111-12 : Représentation schématique de la modélisation réalisée dans par MCNPX pour un sol
volumique.

L’évolution du facteur de conversion de dose en fonction de la profondeur du sol modélisé est
représentée sur la figure I11-13. Pour les profondeurs variant entre 5 cm et 200 cm, le facteur de
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conversion de dose pour le “°K varie entre 0,014 et 0,036 (nGy/h par Bg/kg), pour la chaine du *Ra,
la valeur est comprise de 0,16 & 0,36 (nGy/h par Bg/kg) et pour la chaine du #*Th, le facteur varie de
0,20 & 0,48 (nGy/h par Bg/kg). A partir d’une profondeur de 50 cm, la valeur des facteurs de
conversion atteint quasiment son maximum soit 0,036, 0,36 et 0,48 (nGy/h par Bag/kg) pour
respectivement le “°K, le °Ra et le **?Th.

A
A
° ° ®
= A e
= _
g L
- 1 - 40K
o
226
< 014 . Ra et ses descendants
> ’ -
1 232
(-C’) A Th et ses descendants
—
L
- = -
-
-
-
0,01 T T T T T T T T
50 100 150 200

Profondeur (cm)

Figure 111-13 : Facteurs de conversion de dose en fonction de la profondeur du sol pour différents
éléments naturels dans la simulation [67].

XV.2. Effet de la distance

La variation du facteur de conversion de dose a été analysée en fonction d’un rayon de sol variant de O
a 42 m par pas de 1 m (figure 111-14). Les dimensions du sol simulé sont de 1 m pour la profondeur et

de 84 m pour le diamétre.

Détecteur

Vue de dessus

4
!
| h=1m (NF M 60-810)
i
!

Sol (e = 1 m)

Figure I11-14 : Représentation schématique de la modélisation du découpage du sol par pas de 1 m.
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Les résultats obtenus pour le *°Ra, le ?**Th et ses descendants et le “°K sont indiqués sur la figure 111-
15. Pour un rayon variant de 0 a 15 m, le facteur de conversion de dose augmente pour les trois
isotopes. Il se situe entre 0,009 et 0,034 (nGy/h par Ba/kg) pour le “K, et pour les familles **?Th et
?2°Ra, les valeurs varient respectivement de 0,13 & 0,48 et de 0,10 4 0,36 (nGy/h par Bg/kg).

Pour un rayon égal ou supérieur a 15 m, le facteur de conversion de dose pour les différents
radioéléments est constant et les moyennes des facteurs du K, du **Ra et du **Th sont
respectivement de 0,036, 0,36 et de 0,48 (nGy/h par Bg/kg).
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Figure 111-15 : Facteur de conversion de dose en fonction du rayon de sol pour le K, le **Ra et le
%2Th et leurs descendants.

XV.3. Effet de la composition du sol

Les 5 types de sols définis dans le rapport ICRU-53 ont été modélisés avec une densité de 1,7. Le
tableau 111-20 présente les valeurs des facteurs de conversion de dose pour le “K, pour les chaines du
22Th et du **°Ra. La composition influence peu les facteurs de conversion de dose (voir le tableau).
Pour le “K, les valeurs fluctuent entre 0,032 et 0,035 (nGy/h par Bg/kg). Tandis que pour les chaines
du “°Ra et du ?**Th, les facteurs de conversion de dose varient respectivement de 0,343 a 0,364
(nGy/h par Bg/kg) et de 0,465 a 0,480 (nGy/h par Bg/kg). Les quelques variations observées
notamment pour les sols 4 et 5 ne sont pas dues a I’atténuation des photons dans la matiére car les
énergies moyennes pour les chaines du ***Th et du *°Ra sont de 660 keV et 605 keV, donc du méme
ordre de grandeur, mais causées par un Z effectif différent. La composition n°4 est un sol organique
humide [68] et celle du n°5 est un sol trés minéraliseé.
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Facteur de conversion de dose
(nGy/h par Bg/kg)
40K 226Ra 232-|-h
& descendants | & descendants

sol 1 0,034 0,358 0,471
sol 2 0,034 0,360 0,475
sol 3 0,034 0,363 0,480
sol 4 0,032 0,343 0,465
sol 5 0,035 0,364 0,491
Ecart type | 0,11% 0,85% 0,98%

Tableau I11-20 : Facteurs de conversion de dose pour différentes compositions de sol [68] avec une
densité 1,7.

La méme étude a été faite pour un sol de densité 1,3 en ajoutant la comparaison avec un sol minéral.
Les résultats sont présentés dans le tableau I111-21. Les mémes observations sont constatées. Pour le
0K, les valeurs varient entre 0,033 et 0,036 (nGy/h par Bg/kg). Tandis que pour les familles du **Ra
et du 2*2Th, les facteurs de conversion de dose varient respectivement de 0,347 & 0,360 (nGy/h par
Ba/kg) et entre 0,457 et 0,471 (nGy/h par Bg/kg). La composition a peu d’influence sur les facteurs de
conversion de dose pour les différents radioéléments émetteurs .

Facteur de conversion de dose
(nGy/h par Bg/kg)
40K 226Ra 232-|—h
& descendants | & descendants
sol 1 0,035 0,358 0,462
sol 2 0,035 0,359 0,465
sol 3 0,035 0,357 0,466
sol 4 0,033 0,352 0,457
sol 5 0,036 0,360 0,471
Sol minéral* | 0,036 0,347 0,471
Ecart type | 0,11% 0,50% 0,54%

*Sol minéral composé de 50,1% O, 32,7% Si, 7,3% Al, 3,9% Fe, 2,1% C, 1,4% Ca, 0,6% Na, 0,5%
Mg, 0,4% Ti.

Tableau I11-21 : Facteurs de conversion de dose pour différentes compositions de sol [68] de densité
1,3.

En conclusion, il s’avére que les différentes densités affectent peu les facteurs de conversion de dose,
les faibles variations étant principalement liées au Z effectif des sols.

Par comparaison a la littérature, des disparités ont été observées sur les facteurs de conversion de dose
pour la dosimétrie in situ. Le tableau I11-22 indique ces variations. Elles peuvent s’expliquer par une
détermination actuelle plus précise des probabilités d’émission des photons et peut-&tre par un modele
de simulation utilisé différent.

Le tableau I11-22 illustre une comparaison entre les travaux effectués dans cette these et ceux de Beck
[69] et Saito [70] dont le rapport UNSCEAR 2000 utilise [36]. Des différences sont observées entre
les facteurs de conversion de dose déterminés. Pour comprendre ces écarts, de nouvelles simulations
Monte Carlo ont été réalisées avec prise en compte de I'évolution de l'intensité relative. Des
vérifications ont été faites en simulant un sol avec les énergies de 186, 295, 351, 609, 1120 et 1764
keV de la chaine du ?°Ra pour différentes intensités figurant dans le tableau 111-9. Avec ces énergies
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et une activité de 0,24 MBq, les valeurs obtenues pour le débit de dose absorbée sont de 7,3 nGy/h
pour l'intensité relative donnée en 1967 et 6,7 nGy/h pour ceux d’aujourd’hui soit un écart relatif de
8,2%.

Une autre simulation avec les mémes caractéristiques est réalisee mais avec une activité de 0,51 MBq
pour le K. L'intensité relative donnée en 1967 est de 11% et celle d’aujourd’hui est de 10,55%. Les
valeurs du débit de dose absorbée sont respectivement de 29,3 nGy/h et de 28,1 nGy/h pour 1967 et
aujourd’hui, soit un écart de de 4%.

Les énergies 238, 911 et 969 keV avec différents rapports d’embranchement pour la famille du **Th
ont été simulées avec une activité de 0,35 MBq. En 1967, les intensités des photons étaient de 47%,
27% et 16,2% respectivement pour 238, 911 et 969 keV tandis qu’aujourd’hui, ces intensités sont de
43,6, 26,2 et 15,9%. Les valeurs de débit de dose absorbée obtenues sont 6,63 Gy/h pour 1967 et 5,00
nGy/h de nos jours soit un écart relatif de 24%.

Ces écarts expliquent une partie des différences obtenues lors de la comparaison de nos
résultats avec ceux de la littérature. En effet, dans le tableau 111-22, 1’intégralité des rayonnements y
des familles du ?°Ra et du ?*Th a été prise en compte. Par conséquent, les différences constatées sont
dues a I'évolution des intensités de rayonnement y pour chaque y-émetteur.

Facteur de conversion de dose
(nGy/h par Bg/kg)
40K 226Ra 232Th
& descendants | & descendants
[69] 0,042 0,430 0,666
[70] 0,042 0,463 0,604
Ce travail | 0,036 0,357 0,482

Tableau 111-22 : Facteurs de conversion de dose pour la dosimétrie des prélevements de sol.

XV.4. Résultats des prélévements de sol

Une expertise dans toute 1’ Alsace a été réalisée. La figure 111-16 indique la localisation de différents
prélévements de sol effectués par carottage. Avant d’étre conditionnés dans des conteneurs FP80, les
échantillons ont été séchés pendant 24 h. Une vingtaine d’échantillons a pu ainsi étre analysée par
spectrométrie .
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Figure 111-16 : Localisation des points de prélévements en Alsace.

Pour calculer l'activité du “K, la raie & 1461 keV avec une intensité relative de 10,55% est utilisée.
Les activités des radionucléides ?*Pb et #*Bi sont déterminées avec les rayonnements y aux énergies
et intensités données dans le tableau 111-2. Ce sont les activités moyennes du **Pb et du *Bi qui ont
permis de déterminer l'activité du ®Ra. Le ***Th est identifié par la mesure de I’*®Ac. Les énergies
utilisées pour calculer I'activité du ??Ac sont aussi celles du tableau 111-2.

L’activité du “°K est la plus importante et varie de (257 + 18) Bq/kg et (828 + 59) Bq/kg, la valeur
moyenne est (526 + 10) Ba/kg (figure 111-17). Les activités maximale (point 2) et minimale (point 7)
pour le ?°Ra sont (75 + 5) Bg/kg et (14 + 1) Bg/kg, alors que pour le 2*Th, ces activités sont (118 + 8)
Ba/kg et (15 = 1) Bag/kg (figures I111-18 et 19). Les valeurs moyennes de ces isotopes sont
respectivement (33 £ 1) et (42 £ 1) Bg/kg.
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Figure 111-17 : Activités du “°K (Bg/kg). La droite symbolise la moyenne des activités.
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Figure 111-18 : Activités du **°Ra (Bg/kg). La droite symbolise la moyenne des activités.
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Figure 111-19 : Activités du ***Th (Bg/kg). La droite symbolise la moyenne des activités.

Pour information, la figure 111-20 indique les activités en **’Cs. La valeur de Iactivité du point 15
correspond a une limite de détection. Les valeurs d’activité maximale et minimale sont respectivement
(34 + 2) Ba/kg pour le point 5 et 0,5 Bg/kg pour le point 15. La moyenne de ces activités est (12 £ 0,3)

Bg/kg.
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Figure 111-20 : Activités du **'Cs (Bq/kg). La droite symbolise la moyenne des activités.
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Le débit de dose absorbée pour chaque prélevement a été déterminé a partir de 1’équation (3.8). Le
tableau 111-23 représente les débits de dose absorbée calculés avec les facteurs de conversion de dose
fournis par le rapport [36] et les facteurs de conversion indiqués dans le tableau I11-22. Ces derniers
facteurs, correspondant a une simulation d’un sol de densité 1,3 et de composition minérale, ont été
aussi utilisés pour déterminer le débit de dose absorbée. Les valeurs obtenues par MCNPX varient de
(21,3 £ 0,04) nGy/h a (108,5 £+ 0,04) nGy/h tandis que celles calculées avec le modéle du rapport
UNSCEAR varient de (26,4 + 0,05) nGy/h a (137,1 £ 0,09) nGy/h.

Le point 2 présente une valeur de débit de dose importante s’expliquant par la situation géographique
particuliére du sol, le piémont vosgien, tandis que le point 7 indique une valeur de débit de dose faible.
Les débits de dose obtenus avec les facteurs de conversion MCNPX sont sous-estimés par rapport a
ceux calculés avec les facteurs de conversion UNSCEAR qui datent des années 70. Les écarts obtenus
sont néanmoins cohérents par rapport a I1’étude menée sur les différences de rapports
d’embranchement entre 1967 et aujourd’hui.

D avec F, D avec F,

Points UNSCEAR MCNPX

(nGy/h) (nGy/h)
1 779 + 005 631 + 0,04
2 1371 + 0,09 |1085 + 0,04
3 62,6 + 008 |496 + 0,04
4 426 + 005 [ 341 + 0,04
5 48,3 + 0,05 |391 + 0,04
6 483 + 0,07 | 385 + 0,04
7 264 + 005 |21,3 + 0,04
8 84,1 + 0,07 |672 = 0,05
9 60,1 + 006 | 483 + 0,04
10 664 + 004 |538 + 0,04
11 616 + 005 |500 + 0,04
12 588 + 0,05 |473 + 0,04
13 609 + 0,06 |48,7 + 0,04
14 585 + 0,07 | 46,7 =+ 0,04
15 56,9 + 005 | 456 + 0,04
16 52,2 + 0,05 | 422 + 0,04

Tableau 111-23 : Débits de dose absorbée obtenus avec les facteurs de conversion de dose simulés par
MCNPX et ceux utilisés par UNSCEAR-2000 pour les échantillons en provenance d’Alsace.

Les doses efficaces annuelles calculées pour les sols alsaciens sont présentées dans la figure 111-21. La
dose efficace annuelle pour I'échantillon 2 est la plus importante avec 0,17 mSv/an contrairement au
point 7 avec une valeur 0,03 mSv/an. La dose efficace annuelle moyennée en Alsace de 76,8 mSv/an
calculée avec les facteurs de conversion de dose donnés par UNSCEAR, est 10% plus élevée que
I’exposition moyenne mondiale (70 mSv/an). La dose efficace annuelle moyenne avec les facteurs
obtenus par MCNPX est 61,6 mSv/an soit 12% plus faible que 1’exposition moyenne mondiale. Les
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valeurs maximales et minimales obtenues avec MCNPX et d’aprés UNSCEAR sont respectivement de
0,133 - 0,026 mSv/an et 0,168 — 0,032 mSv/an.
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Figure I11-21 : Dose efficace annuelle obtenue avec les facteurs de conversion de dose simulés par
MCNPX et ceux utilisés par UNSCEAR-2000 pour les échantillons en provenance d’Alsace.
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Chapitre 4 :

La spectrométrie y 1n situ

La spectrométrie y in situ & haute résolution est de plus en plus employée pour la caractérisation radio-
écologique des sites (détermination de I’impact sur I’environnement) et pour les opérations de
démantélement. Elle nécessite 1’utilisation de spectrometres portables pour mesurer le flux de photons
émanant du terrain. Elle est différente de celle pratiquée en laboratoire car le sol analysé est considéré
comme une source infinie nécessitant une modélisation de 1’efficacité de détection.

I. Matériels

Les détecteurs ISOCS et le FALCON sont utilisés pour cette expertise. Positionnés a 1 m de la surface
du sol [66], ils ont pour fonction de caractériser les radioéléments émetteurs y. Contrairement au
FALCON, I’ISOCS nécessite un refroidissement a I’azote liquide mais son efficacité relative est deux
fois plus importante. Ces détecteurs enregistrent des spectres y qui, par la suite, sont analysés afin
d'estimer ’activité du *'Cs et des radioéléments naturels.

I1. Détecteur FALCON

Le FALCON 5000 est un détecteur GeHP de type planaire (figure 1VV-1) associé a un refroidissement
électrique a faible bruit de technologie Pulse Tube pour de ne pas détériorer la résolution des mesures.
Le refroidissement doit étre sir et endurant, il utilise de I’hélium qui élimine les gaz inflammables du
systeme. Le compresseur du doigt froid est isolé du détecteur pour réduire les bruits microphoniques.
Le temps de refroidissement est de trois heures a 25°C.

Ce détecteur est équipé d’un compteur Geiger-Muller (GM) interne (figure 1V-1) permettant de
surveiller le débit de dose, d’un GPS, d’un systéme de gestion de batteriec et d’un réseau de
communication. Le domaine de mesure en énergie pour le GeHP est de 20 keV a 3 MeV avec une
résolution de 1 keV a 122 keV et 2 keV a 1332 keV.

Figure IV-1: Représentation schématique du FALCON 5000 [71].
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1. Pré-étude a ’'TPHC

Pour définir I’activité d’un radioélément, il est nécessaire d’évaluer 1’efficacité de détection. En
laboratoire, cette efficacité est connue en utilisant un étalon de méme géométrie que 1’échantillon. Par
contre, en spectrométrie in situ, les dimensions des détecteurs étant négligeables par rapport au sol, il
est impossible de posséder un étalon de méme géométrie. En conséquence, 1’efficacité de détection
doit étre simulée. Pour pouvoir s’assurer que les résultats obtenus sont valables, il est nécessaire de
valider la simulation avec le code MCNPX en la comparant a une expérience.

Une expérience a donc été effectuée a I’IPHC. Les deux détecteurs GeHP (ISOCS et FALCON) ainsi
qu’une source ponctuelle de **'Cs (d’activité 10 pCi en 1973) ont été utilisés pour réaliser plusieurs
scenaril.

I11.1.  Source posée a la surface du sol

La source a été placée a la surface du sol a différentes distances des détecteurs soit 1 m, 3 met 10 m
comme I’indique la figure IV-2.

Figure IV-2 : Représentation schématique de 1’expérience.

Les spectres expérimentaux obtenus par le détecteur ISOCS pour un temps d’acquisition de 411 s,
temps de référence a 1 m, sont représentés sur la figure 1V-3. Pour les distances de 3 m et 10 m, les
temps de comptage étant supérieurs, les données acquises ont été normalisées, c'est-a-dire ramenées au
temps de référence qui correspond. Le nombre de coups dans le pic d’absorption totale du *'Cs
diminue en fonction de 1’accroissement de la distance. Pour les distances de 1 m, 3 m et 10 m, leS
nombres de coups mesurés sont respectivement (2555 + 50), (660 + 26) et (335 + 18) coups. Par
contre, le nombre de coups du pic d’absorption totale correspondant au ***Bi ne varie pas en fonction
de la distance car c’est un radioélément naturel présent dans le sol contrairement au **Cs, élément
artificiel.
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Figure 1\VV-3 : Superposition des spectres expérimentaux obtenus avec I’ISOCS pour trois distances
pour une source de **’Cs ponctuelle placée & la surface du sol.

I11.2.  Source enterrée

La source a été ensuite enterrée sous 7 cm de terre pour une distance source-détecteur de 1 m, comme
représenté schématiquement sur la figure 1V-4.

ISOCS FALCON

Figure IV-4 : Représentation schématique de I’expérience. La source ponctuelle de **'Cs est enterrée
eta 1 m des détecteurs.

Les spectres expérimentaux de la source située a une distance du détecteur de 1 m obtenus par le
détecteur ISOCS sont indiqués sur la figure 1V-5. lls correspondent a la source surfacique et a la
source enterrée. Le nombre de coups obtenus pour la source surfacique est de (2310 £ 50) coups et
pour I’enfouissement de (1600 + 40) coups pour un temps de comptage équivalent de 411 s.
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Figure 1VV-5 : Superposition des spectres expérimentaux obtenus avec I’ISOCS pour une source de
37Cs ponctuelle placée & la surface du sol puis enterrée sous 7 cm de terre pour une distance source-
détecteur de 1 m.

Une simulation MCNPX a été réalisée en utilisant les conditions de I’expérience. Pour la modélisation,
le détecteur ISOCS est placé a 1 m de hauteur, le rayon du sol considéré est limité a 50 m et la source
ponctuelle de **'Cs est enterrée sous 7 cm & une distance de 1 m du détecteur.

La figure V-6 montre le bon accord entre I’expérience et la simulation, superposition des pics
d’absorption totale et forme du fond avant le pic. Le nombre de coups dans le pic du **'Cs est de (3567
+ 60) pour I’expérience, bruit de fond déduit et (3441 + 59) coups pour MCNPX. Cette comparaison
valide la méthode de simulation pour déterminer I’efficacité de détection.
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Figure V-6 : Comparaison expérience et simulation pour une source ponctuelle de **'Cs enterrée sous
7 cm et se situant a 1 m du détecteur ISOCS.
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N’étant pas en possession du plan détaillé du détecteur FALCON, sa simulation n’a pu étre réalisée
par MCNPX. La modélisation de ’efficacité de détection a été possible par « Geometry Composer »
du logiciel LabSOCS (Laboratory Sourceless Calibration Software) développé par CANBERRA. Ce
logiciel basé sur le code MCNP simule les interactions des rayonnements avec la matiere. Ainsi le
nombre de coups obtenus dans le pic d’absorption total pour 1’expérience et pour la simulation dont la
source ponctuelle est enterrée sous 7 cm a une distance de 1 m du détecteur sont respectivement de
(1985 + 42) et (1864 + 39) coups.

IV. Etudes de I'efficacité de détection in situ par MCNPX

Comme indiqué au préalable, le sol est considéré comme une source de dimensions infinies, il est donc
nécessaire de modéliser 1’efficacité de détection. Dans cette partie, plusieurs études sur différents
facteurs influencant 1’efficacité de détection ont été menées.

IV.1. Effet de la composition du sol

Il est nécessaire tout d’abord d’évaluer I’effet de la composition du sol sur le taux de comptage du pic
d’absorption totale. Un sol de densité 1,4 et de différentes compositions données par le rapport ICRU
[68] ainsi qu’une gamme d’énergie 50 a 3000 keV pour les photons ont donc été simulés. La figure
IV-7 regroupe les résultats obtenus pour chaque pic d’énergie en tenant compte des différentes
compositions du sol et montre que 1’effet de la composition n’a aucune incidence pour des énergies
supeérieures & 100 keV. Pour les énergies inférieures a 100 keV, le Z effectif joue un role prépondérant
dans la détermination du nombre de coups dans les pics d’absorption totale.
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Figure IV-7 : Taux de comptage des pics d’absorption totale en fonction de chaque composition de sol
simulé par MCNPX pour le détecteur ISOCS.
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IV.2. Effet des dimensions de la source
Par rapport aux dimensions du détecteur, un rayon de 50 m de sol est considéré comme une dimension
infinie. Un sol minéral sol n°5 de la référence ICRU [68], a été simulé avec le logiciel MCNPX.
L'efficacité surfacique a été déterminée pour plusieurs dimensions de sol allant par pas de 1 m jusqu'a

un rayon maximal de 50 m (figure IV-8). Le code MCNPX ne permettant pas de simuler un sol
d’épaisseur nulle, une profondeur négligeable (0,01 cm) a donc été introduite.

Détecteur

h=1m (NF M 60-810)

€ SV Sol

Figure 1V-8 : Représentation schématique du dispositif expérimental pour le détecteur ISOCS.

En calculant le rapport de I'efficacité surfacique de la zone considérée sur le total de I'efficacité
surfacique, il en résulte que 64% des photons sont détectés par le cristal de Ge entre 0 et 10 m et
qu’au-dela de 10 m ce ne sont plus que 36% des photons qui sont détectés (figure 1V-9).

14 4
12+
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Figure I\V-9 : Efficacité de détection simulée par MCNPX pour une source surfacique pour le détecteur
ISOCS.

Pour déterminer 1’efficacité de détection volumique, plusieurs profondeurs de sol ont été prises en
compte (figure 1V-10).
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Figure IV-10 : Représentation schématique du dispositif expérimental avec introduction d'un sol
volumique pour le détecteur ISOCS.

La figure IV-11 présente une efficacité volumique pour une profondeur de sol de 5 cm. Elle a été
déterminée pour un rayon de sol allant de 0 & 50 m par pas de 1 m.
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Figure I\V-11 : Efficacité de détection simulée par MCNPX pour une source volumique d'épaisseur 5
cm pour le détecteur ISOCS.

En calculant le rapport de l'efficacité volumique de la zone considérée sur le total de l'efficacité
volumique, on constate que 89% des photons sont détectés par le cristal de Ge entre 0 et 10 m et
qu’au-dela de 10 m ce sont seulement 11% des photons qui sont détectés (figure 1V-11).

Plusieurs autres épaisseurs de sol ont été simulées. Les différents résultats pour des profondeurs allant
de0ab,0a10,0a20,0ab50 puis de 0 a 100 cm sont présentés sur la figure 1V-12.

La figure I\V-12 représente pour chacune des cing profondeurs, le rapport des efficacités volumiques
de la zone considérée sur le total des efficacités volumiques. Plus I'épaisseur du sol est importante,
plus les photons pergus par le détecteur proviennent de la zone proche du détecteur.

Pour une épaisseur de 5 cm et pour un rayon de 0 & 10 m, le détecteur détecte 89% des photons et au-
dela de 10 m, 11%.

Pour 10 cm de profondeur, 91% de photons sont détectés sur un rayon de 0 & 10 m et au-dela
seulement 9%.

Pour 20 cm d'épaisseur et pour un rayon de 0 a 10 m, 93% des photons sont détectés et 7% au-dela de
10 m.

Pour 50 cm et pour un rayon de 0 a 10 m, seulement 93% des photons sont pergus, au-dela 7%.
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Et enfin pour 100 cm d'épaisseur, 93% des photons sont détectés pour un rayon de 0-10 m et au-dela

seulement 7%.

Lorsque la profondeur passe de 5 cm a 10 cm, la détection des photons augmente de 2% pour un rayon
de 0 & 10 m. Au-dela de 10 cm de profondeur, I'augmentation de la détection n'est plus significative.
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Figure 1\VV-12 : Efficacité de détection simulée par MCNPX pour différentes sources volumiques pour
le détecteur ISOCS. A gauche, zoom pour un rayon de sol entre 0 et 10 m. A droite, zoom pour un
rayon de sol entre 10 et 50 m.

Dans les travaux suivant, trois profondeurs de sol ont été utilisées : surfacique pour une zone boisée, 5
cm et 20 cm pour des zones non remaniées et remaniées.

IV.3. Effet de I'humidité du sol
L'humidité du terrain diminue la densité du sol. Jouant un réle de diluant, elle a un impact sur la
détection des photons. Dans ce cadre, des simulations a 1’aide de MCNPX ont permis d’étudier son
effet.
La composition du sol modélisée correspondant au sol 3 est définie par le rapport [68]. Ce sol est
désigné par le terme « sol sec ».
La composition du sol varie en fonction du taux d’humidité. L’incorporation d’eau provoque donc
I’augmentation du pourcentage massique de 1’O et de I’H entrainant la diminution du pourcentage
massique des autres éléments. La nouvelle densité correspond a la somme des densités du sol sec et de

I’eau proportionnellement a leur présence dans le produit final. Par exemple, pour une humidité de
20% ajoutée a un sol sec, la nouvelle densité du sol est de :

1,4%x0,8 +1x0,2=1,32

Le tableau IV-1 récapitule les différentes compositions de sol en fonction du taux d’humidité pris en
compte dans les simulations.
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Humidité Solsec | 5% | 10% | 20% | 40%

Nouvelle densité 14 1,38 | 1,36 | 1,32 | 1,24

H 11 160 | 2,10 | 3,10 | 5,10

O 55,8 | 57,45 | 59,11 | 62,42 | 69,04

Pourcentage Al 7,2 6,84 | 6,48 | 576 | 4,32
massique des éléments -

(%) Si 31,6 | 30,02 | 28,44 | 25,28 | 18,96

C 1,2 1,14 | 1,08 | 0,96 | 0,72

Fe 3,1 295 | 2,79 | 2,48 | 1,86

Tableau V-1 : Pourcentage massique des éléments contenus dans les sols selon le taux d’humidité.

La figure 1V-13 présente le nombre de coups en fonction des différents taux d’humidité pour une
énergie de photon de 100 keV : & basse énergie, le fond Compton varie.
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Figure 1\VV-13 : Spectre représentant le nombre de coups en fonction du taux d'humidité pour un pic
d’absorption totale d’énergie 100 keV obtenu par MCNPX pour un rayon de sol de 1 m et d’une
profondeur de 20 cm.

D’autres simulations avec les mémes taux d'humidité ont été réalisées mais pour des photons d’énergie
662 keV. Les différents spectres représentatifs sont illustrés sur la figure 1V-14. L’énergie étant plus
importante que celle illustrée par la figure 1VV-13, le fond Compton varie légérement.
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Figure IV-14 : Spectre représentant le nombre de coups en fonction du taux d’humidité pour un pic
d’absorption totale d’énergie 662 keV obtenu par MCNPX pour un rayon de source de 1 m et de 20
cm de profondeur.

Les compositions de sol étant différentes suivant le taux d’humidité, le rapport entre le nombre de
photons détectés et celui émis permet de déterminer I’efficacité simulée. Le tableau 1V-2 indique les
variations de perte d’efficacité en fonction de I’énergie des photons, de la profondeur du sol et des
taux d’humidité. Pour une humidité de 5% et une profondeur de sol de 5 cm, la perte d’efficacité est en
moyenne de 7% quelle que soit 1’énergie. La perte est de 10% pour un sol d’épaisseur 20 cm. A partir
de 40% d’humidité, la perte d’efficacité devient trop importante, environ 77, et 81% en moyenne pour
les profondeurs de sol de 5 et 20 cm. L’humidité influence donc I’efficacité de détection et la
détermination des activités des différents radionucléides.

) Humidité
Energie (keV) | Profondeur (cm)

5% | 10% | 20% | 40%

100 5 9% | 15% | 30% | 79%

20 13% | 19% | 36% | 84%

661 5 6% | 12% | 28% | 72%

20 9% | 16% | 34% | 86%

1461 5 7% | 14% | 30% | 81%

20 8% | 17% | 33% | 73%

Tableau IV-2 : Efficacité perdue suivant la profondeur du sol et le taux d’humidité.

V. Résultats des analyses effectuées autour du CNPE de Dampierre

Suite a la demande d’EDF pour la réalisation de cartographies radiologiques autour des Centres
Nationaux de Production d’Electricité (CNPE) en France, des mesures in situ ont été réalisées aux
alentours du CNPE de Dampierre situé dans le département du Loiret a 45 km au sud-est d’Orléans.
Vingt-six points de mesures (figure I1V-15) ont été effectués en périphérie du CNPE, I’objectif est de
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déterminer Dactivité du **'Cs, point de référence depuis Fukushima sur d’éventuels risques de
contamination mais aussi de réaliser le bilan décennal du CNPE.

Figure 1\VV-15 : Situation des mesures autour du CNPE de Dampierre.

Les points d’analyses se situent a des distances comprises entre 500 m et 2 km autour du CNPE. Pour
chaque spectre obtenu, le temps d’acquisition a été limité a 1800 s. Un des spectres est illustré sur la
figure IV-16. Le spectre représente la radioactivité naturelle des descendants de la chaine du thorium
(**?Pb, 2®T1), de la chaine de I"uranium (***Pb, **Bi) et du produit de fission **’Cs provenant des
accidents nucléaires et des essais nucléaires dans I’atmosphére.
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Figure 1\VV-16 : Zoom sur un spectre énergétique pendant une mesure in situ de 1800 s.
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La profondeur de pénétration du **’Cs dans le sol variant en fonction des terrains, une classification
des terrains en trois catégories a été établie : en terrain remanié (suite a une activité agricole), non
remanié (terrain en friche), zones boisées. La figure 1V-17 présente une photographie de deux

catégories.

Figure IV-17 : Photographie représentant deux types de terrain rencontrés pendant 1’expertise autour
du CNPE de Dampierre. A gauche, terrain non remanié, a droite, terrain remanié.

Pour évaluer les activités des radioéléments, nous avons utilisé des efficacités simulées et trois
profondeurs de sol ont été modélisées. La figure 1\VV-18 présente la variation de 1’efficacité de détection
de I’ISOCS en fonction de 1’énergie des photons. L’efficacité obtenue pour une profondeur de sol de
20 cm est beaucoup plus faible que celle pour un sol surfacique.
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Figure 1V-18 : Efficacités simulées correspondant a trois profondeurs de sol pour la détermination des
activités des radioéléments par le détecteur ISOCS a I’aide de MCNPX.

V.1. Résultats pour le **'Cs
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N’ayant aucune information sur le type de sol, il a été nécessaire d’étudier les activités pour trois types
d’efficacité correspondant a un sol surfacique et deux sols de profondeurs de 5 cm et de 20 cm. Une
simulation d’un sol surfacique a été utilisée pour déterminer I’activité de deux points. Ces points (14 et
23) correspondent a une zone boisée. La figure 1V-19 illustre un exemple de ce type de terrain
rencontré. L’analyse de ces points a été réalisée a ’aide des deux détecteurs (ISOCS et FALCON)
ainsi que les points 1 et 17.

Figure 1V-19 : Exemple d’un point de mesure zone boisée avec les deux détecteurs.

Le tableau IV-3 indique les activités surfaciques mesurées pour ces deux points. Le point 14
correspond a une limite de détection. La moyenne des activités pour le point 23 est de 1’ordre de 142
Bg/m2 compatible avec la figure IV-26 qui donne la distribution du **Cs au niveau du territoire
francais.

Point Détecteur A 'Cs (Bg/m?)
14 ISOCS+FALCON <42
23 ISOCS+FALCON 142 +13

Tableau V-3 : Activités surfaciques (Bg/m?2) obtenues pout les points 14 et 23, zones boisées.

Pour les 24 autres points, les activités ont été déterminées avec des courbes d’efficacité pour un sol de
profondeur 5 cm et 20 cm. Le tableau IV-4 regroupe les valeurs de ’activité massique du **’Cs. Pour
les terrains non remaniés, la moyenne des activités est de (3,7 + 0,1) Bg/kg, la valeur maximale étant
pour le point 18, la minimale pour le point 6.

Pour les terrains remaniés, la valeur maximale d’activité obtenue est pour le point 7 tandis que la
valeur minimale est pour le point 6. La moyenne des activités est de (2,5 + 0,1) Bg/kg.
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A™Cs (Ba/kg)
. , Profondeur de sol 5 cm | Profondeur de sol 20 cm
Point Détecteur . 2 . -
Terrains non remaniés Terrains remaniés
1 ISOCS + FALCON 41 + 0,5 3,0 + 0,4
3 FALCON <33 <272
4 ISOCS 2,6 + 0,3 2,0 + 0,3
5 ISOCS 2,7 + 0,4 2,2 + 0,3
6 ISOCS <20 <13
7 FALCON 5,5 * 0,7 3,7 + 0,5
8 FALCON 5,3 * 0,9 3,6 + 0,6
10 ISOCS 2,7 + 0,4 2,1 + 0,3
11 ISOCS 2,7 * 0,4 2,3 + 0,3
12 ISOCS 3,0 * 0,4 2,3 + 0,3
13 FALCON <37 <37
15 ISOCS 45 + 0,4 3,5 + 0,3
16 FALCON 45 + 0,8 1,1 + 0,2
17 FALCON 3,4 + 0,6 2,3 + 0,4
18 FALCON 6,0 + 0,8 15 + 0,2
19 FALCON 4,3 + 0,7 2,9 + 0,5
20 FALCON <3,6 <24
21 FALCON <53 <3,6
24 ISOCS 2,6 * 0,4 2,0 + 0,3
25 ISOCS 3,1 * 0,3 2,4 + 0,3
26 FALCON 40 + 0,7 2,7 + 0,4
Moyenne 3,7 * 0,1* 2,5 + 0,1*

* Somme quadratique des incertitudes sur le nombre total de point

Tableau IV-4 : Activités du **'Cs (Bg/kg) pour des efficacités associées a des profondeurs de sol
simulées de 5 et 20 cm.

Ne possédant pas d’historique sur la transformation éventuelle de la nature des sols depuis trois
décennies, mais sachant qu’il est fort probable que la zone autour du CNPE soit principalement des
terres agricoles depuis de nombreuses années, les valeurs d’activité retenues sont celles données pour
une profondeur de sol simulée de 20 cm correspondant & un type de terrain remanié.

V.2. Résultats pour les radioéléments naturels

Nous nous sommes aussi intéressés aux radionucléides naturels “°K, #*Th et “°Ra. Sachant qu’ils se
trouvent dans les sols depuis l’origine de la Terre, nous avons utilis¢ la courbe d’efficacité
correspondant a un sol de profondeur 20 cm. Le tableau V-5 récapitule les activités obtenues pour ces
radioéléments. La moyenne des activités est de (596 + 5) Bg/kg pour le “°K, (30 + 0,4) Bq/kg pour le
?2Th et (26 £ 0,3) Baq/kg pour le *°Ra. L activité du “K est la plus conséquente par rapport aux deux
autres éléments.

112



A40K A232Th A226R a
Point
(Ba/kg) (Ba/kg) (Ba/kg)
1 586 + 20| 20 + 2 17 = 1
3 728 + 34| 24 £+ 2 28 £ 2
4 539 + 10| 40 + 1 46 + 1
5 698 + 12| 33 + 1 26 + 1
6 365 + 8| 25 + 1 21+ 1
7 656 + 31| 22 + 2 19 + 1
8 694 + 32| 59 + 3 33 0+ 2
10 500 + 10| 16 + 1 19 =+ 1
11 747 + 12| 20 + 1 26 + 1
12 744 + 12| 55 & 2 43 + 1
13 550 + 26| 31 + 2 26 + 2
14 426 + 9 18 + 1 15 + 1
15 545 + 8 | 37 + 1 25 + 1
16 343 = 16 11 + 1 9 + 1
17 741 + 34| 29 + 2 19 =+ 1
18 200 + 10| 9 =+ 1 8 + 1
19 621 + 29| 26 + 2 38 + 2
20 803 + 37| 37 + 2 3 o+ 2
21 927 + 42| 59 + 3 43 + 3
23 569 + 11| 30 + 1 20 + 1
24 474 + 9 | 37 + 1 30 + 1
25 437 + 9| 18 + 1 18 + 1
26 512 + 25| 22 + 2 49 + 3
Moyenne | 587 + 5% | 290 + 04* | 270 =+ 03*

* Somme quadratique des incertitudes sur le nombre total de point

Tableau IV-5 : Activités massiques pour le “°K, le ?2Th et le ?Ra obtenues par spectrométrie y in situ
pour Dampierre.

V1. Comparaison entre spectrométries y en laboratoire et in situ.

Des prélevements ont été réalisés en quelques points lors des mesures in situ autour du CNPE de
Dampierre. Une masse de 112 g de chaque échantillon brut a été conditionnée dans un conteneur FP80
pour obtenir une densité apparente de 1,4 identique a celle utilisée dans les précédentes simulations
puis mesurée, a I’aide du détecteur BEGe, pendant un temps d’acquisition de 2.10°s.

La figure 1V-20 compare les activités en différents points du **’Cs données par spectrométrie y in situ
pour la profondeur de sol retenue par rapport a celles obtenues par spectrométrie en laboratoire. Les
activités mesurées en laboratoire sont légerement supérieures a celles obtenues in situ. Ceci peut étre
expliqué par une perte d’humidité entre la collecte et I’analyse de 1’échantillon. En effet, un laps de
temps important s’est écoulé entre le moment des prélevements et le conditionnement entrainant une

113



évaporation possible. La figure présente aussi les résultats des activités in situ corrigées pour un taux
d’humidité de 10 %. Les valeurs sont tres proches de celles obtenues en laboratoire. Par conséquent, il
est important de connaitre le taux d’humidité du sol pour chaque mesure.

En conclusion, la spectrométrie y in situ permet d’obtenir une activit¢é moyenne des radioéléments
existants ne nécessitant aucun traitement préalable d’un échantillon.
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Figure IV-20 : Comparaison des activités du **’Cs (Bg/kg) obtenues par spectrométrie y en laboratoire
et in situ pour une profondeur de sol simulée de 20 cm.

VII.  Comparaison de la radioactivité des sols
VI1.1. Sols de Dampierre versus sols d’Alsace

Une comparaison de la radioactivité des sols entre Dampierre et la région alsacienne est présentée dans
ce paragraphe. Pour Dampierre, les valeurs de I’activité des différents radionucléides obtenues par
spectrométrie y en laboratoire sont regroupées dans le tableau 1V-6 ainsi que leurs moyennes. Ces
résultats sont comparés avec ceux des analyses des sols de 1’Alsace (section XIII, chapitre 3). Le
tableau 1V-7 résume les moyennes des activités obtenues pour Dampierre et 1’Alsace pour les
radionucléides “’K, **Th, *°Ra et "*'Cs. L’activité du “°K est conséquente pour le site de Dampierre.
Par contre, les activités des autres radioéléments obtenues pour Dampierre sont plus faibles par rapport
a celles de 1’Alsace. L’activité en **'Cs est plus importante en Alsace qu’a Dampierre, la région
alsacienne ayant été beaucoup plus impactée par le nuage radioactif en provenance de Tchernobyl
(figure 1V-21). La moyenne de ces activités n’est toutefois pas représentative des activités des
radionucléides de la France. 1l serait donc utile d’étendre cette étude sur I’ensemble du territoire.
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: AYK A™*Th A”°Ra
Points (Ba/kg) (Ba/kg) (Ba/kg)
5 760 + 72 32 = 3 22 + 2
16 734 £ 59 30 = 2 21 + 2
18 509 + 58 24 * 3 19 + 2
21 793 £ 64 52 # 4 35 =+ 2
Moyenne 722 0+ 32*| 35 + 2% |24 + 1*

* Somme quadratique des incertitudes sur le nombre total de point

Tableau IV-6 : Activités massiques (Bg/kg) des éléments naturels °K, ?2Th, °Ra obtenues par
spectrométrie y en laboratoire pour Dampierre.

: A*K AP2Th A*Ra A¥'Cs
Lieu (Barkg) (Barkg) (Barkg) (Barkg)
Dampierre | 722 + 32 3B = 2 24 + 1 4 + 02
Alsace 526 + 10 42 + 1 33 + 1 12 + 0,3
Moyenne 624 + 17* | 39 + 1% 29 = 0,7* 8 = 0,2*

* Somme quadratique des incertitudes sur le nombre total de point

Tableau IV-7 : Activités massiques (Ba/kg) pour les éléments “°K, **?Th, *°Ra et *'Cs obtenues par
spectrométrie y en laboratoire pour Dampierre et 1’ Alsace.
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Figure 1V-21 : Dépots de **'Cs en France consécutifs a 1’accident nucléaire de Tchernobyl en mai
1986 [72].

VI11.2. Sols francais versus sols européens

115



Une comparaison de la radioactivité naturelle des sols a été faite entre la France et I’Europe. Dans le
rapport UNSCEAR 2000 [36], les activités moyennes en France ne sont pas prises en compte. Nos
travaux vont donc pouvoir servir de référence pour ce pays.

Le tableau 1V-8 récapitule les moyennes des activités fournies dans le rapport UNSCEAR 2000 et
celles obtenues par cette étude. En comparant les différentes activités pour la France a celles des autres
pays limitrophes, on constate que la valeur de I’activité moyenne pour le “°K (624 Bg/kg) est proche
de celle du Luxembourg soit 620 Bq/kg. L’activité moyenne du “**Th est trés légérement supérieure
(39 Bq/kg) a celle de I’Espagne soit 33 Bg/kg. Concernant le 2%°
proche de celle donnée pour la Belgique (29 Bg/kg).

Il en résulte que les valeurs moyennes des activités des radioéléments considérés pour les différents
pays de I’Europe de 1’ouest sont du méme ordre de grandeur.

Ra, I’activité moyenne trouvée est

Le tableau montre également que les valeurs de I’activité moyenne de I’Europe de I’ouest pour le “°K
(493 Bg/kg) et le 22Th (35 Bqg/kg) sont supérieures aux valeurs mondiales soit respectivement 24% et
17% contrairement au “°Ra dont la valeur est de 9% inférieure par rapport & I’activité moyenne
mondiale.

A4OK A232-|—h A226Ra

Pays (Bakkg) | (Bakg) | (Bakg)
Belgique 380 27 26
Luxembourg 620 50 35
Suisse 370 25 40
Espagne 470 33 32
France (ce travail) 624 39 29
Moyenne Europe de I’ouest 493 35 32
Mondiale 400 30 35

Tableau IV-8 : Activités massiques moyennes (Ba/kg) pour les éléments “°K, %*Th, ***Ra pour
différents pays.

VIII.  Spectrométries y in situ aupres de la société CRISTAL

Une deuxieme application de la spectrométrie y in situ a été effectué¢e aupres de la société CRISTAL
située a Thann dans le département du Haut-Rhin. L’objectif est la caractérisation radiologique des
déchets de type Big-Bag contenant des résidus de boue de dioxyde de titane des tuyauteries. Pour
pouvoir les stocker, les activités des déchets ne doivent pas dépasser les limites d’activités fixées par
la société SITA. Celle-ci, filiale de SUEZ ENVIRONNEMENT pour la gestion des déchets [73] exige
des limites de 1 Bg/g pour le ®*Th et de 5 Bq/g pour 1’*®U pour pouvoir les récupérer et les stocker.

La société CRISTAL a été la premiére usine mondiale a produire dés 1922 du dioxyde de titane
(TiO,). Aujourd’hui, deuxiéme producteur mondial en TiO,, elle produit également du tétrachlorure de
titane et du TiO, ultrafin. De pigmentation blanche, le TiO, permet de blanchir, de rendre opaque et
d’augmenter la stabilité des papiers, des ¢lastomeres, des peintures et des revétements en plastique. Le
TiO, ultrafin est utilisé principalement pour la dépollution de I’air, de I’eau et la réalisation de surfaces
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autonettoyantes. Le tétrachlorure de titane est utilisé pour la pigmentation nacrée des peintures pour
I’automobile [74].

Une expertise a été réalisée sur le site de stockage de 1’usine. Elle a consisté a caractériser par
spectrométrie y in situ trois Big-Bag de 1 m®environ. Les deux détecteurs ISOCS et FALCON avec
leur collimateur ont été utilisés pour réaliser les mesures (voir figure 1V-22).

Figure 1\VV-22 : Photographie du site de mesure : FALCON a gauche et ISOCS a droite du Big-Bag.

Ils ont été positionnés en vis-a-vis a environ 50 cm du Big-Bag. Les quatre faces du Big-Bag ont été
successivement analysées par les deux détecteurs. Le temps d’acquisition par coté a été de 900 s.

Pour prendre en compte 1’inhomogénéité des rayonnements y émis, le spectre final a été déterminé en
sommant les acquisitions obtenues par cOté et par détecteur.

Le tableau 1V-9 récapitule les différentes caractéristiques des Big-Bag qui ont été utilisées pour
réaliser les modélisations de I’efficacité de détection.

Big-Bag N°11 Rouge N°12 Rouge N°12 Bleu
Masse nette (kg) 1420 1391 1379
Hauteur (cm) 75 60 75
Diamétre (cm) 124 127 124
Densité apparente 1,56 1,82 1,52

Tableau IV-9 : Caractéristiques des Big-Bag analysés.

Pour chaque détecteur, les efficacités ont été obtenues par « Geometry Composer » du logiciel
LabSOCS. Les modélisations des détecteurs étant déja introduites par CANBERRA (figure 1V-23), il
est toutefois nécessaire d’indiquer les matiéres utilisées et les dimensions pour chaque source. Le
logiciel fournit les courbes d’efficacité en fonction de 1’énergie de 10 keV & 7 MeV, pour chaque
détecteur et pour chaque source.

La figure IV-23 représente une vue modélisée 3D d’un Big-Bag sous forme d’un cylindre et le
détecteur ISOCS avec son collimateur. Le cdne matérialise le champ de détection du détecteur.
L’efficacité de détection a été modélisée en considérant une source homogéne contenue dans le Big-
Bag.
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Figure 1V-23 : Représentation 3D avec « Geometry Composer » d’un Big-Bag et du détecteur ISOCS
avec son collimateur.

Les analyses ont mis en évidence la présence de radioactivité naturelle renforcée a savoir les
radionucléides naturels émetteurs y des familles du “?Th et de 1'*®U mais I’absence de radioéléments
artificiels. Les résidus a radioactivité naturelle renforcée sont des résidus générés par la transformation
de matiére premiére contenant naturellement des radioéléments mais qui ne sont pas utilisées pour
leurs propriétés radioactives.

Les résultats obtenus des deux détecteurs pour les trois Big-Bag sont indiqués dans le tableau 1V-10.
Dans les trois Big-Bag, I’activité de 1’**®U et celle du *°K sont des limites de détection. Le Big-Bag
n°12 Rouge présente des activités plus importantes que celles des deux autres Big-Bag. Les valeurs
des activités obtenues sont en dessous de la limite fixée par la société SITA. Ainsi ces Big-Bag
peuvent étre évacués et stockeés.

Radionucléides K 22T 238y

Big-Bag n°11 Rouge | Activité massique (Bg/g) | <0,1 | 055+0,04 | <11

Big-Bag n°12 Rouge | Activité massique (Bg/g) | <0,1 | 0,70+0,05 | <1,2

Big-Bag n°12 Bleu Activité massique (Bg/g) | <0,1 | 0,19+0,02 | <0,9

Tableau IV-10 : Activités moyennes mesurées par ISOCS et FALCON pour les Big-Bag.

Une étude complémentaire a consisté a prélever des échantillons de résidus de boue de ces Big-Bag
pour des analyses au laboratoire par spectrométrie vy.
Tous les échantillons ont été conditionnés en conteneur FP80 puis analysés par le détecteur BEGe. Ils
ont été étudiés selon différents états :
Etat 1 : échantillon brut sans traitement.
Etat 2 : échantillon brut, non broyé, séché pendant 24 h a 40°C puis passé au tamis de 2 mm.
Etat 3 : récupération des résidus de taille supérieure a 2 mm de 1’état 2.
Etat 4 : échantillon brut séché pendant 24 h & 40°C puis broyé et passé au tamis de 2 mm.
Etat 5 : échantillon brut séché pendant 24 h a 40°C puis broyé.

Les tableaux IV-11, IV-12 et IV-13 récapitulent les activités de 1'’*°U, du *?Th et du “°K. Pour les
trois Big-Bag et pour tous les états, I’activité du “°K est une limite de détection.
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Les tableaux montrent que les activités des différents radionucléides naturels varient en fonction des
différentes transformations de 1’échantillon. Cela montre que les activités des radioéléments ne sont
pas réparties uniformément dans 1’échantillon. A titre d’exemple, prenons 1activité du ***Th obtenue
pour 1’état 2 dans le tableau 1V-11. Nous constatons que cette activité de (1820 + 100) Bag/kg est ~3
fois plus importante que celle obtenue pour 1’ensemble du Big-Bag (700 + 50) Bg/kg du tableau IV-9.
Ainsi, il serait inenvisageable que la société SITA accepte d’entreposer ce déchet.

C’est pour cela que la spectrométrie y in situ est a privilégier car elle permet de prendre en compte la
moyenne des activités en mesurant le Big-Bag entier.

40K 232-|—h 238U
Etat

(Ba’kg) (Barkg) (Ba/kg)
1 <14 1030 + 60 <232
2 <33 1820 + 100 300 + 90
3 <24 1010 + 60 240 + 70
4 <24 1090+ 70 <419
5 <22 1200 + 60 200 + 60

Tableau 1V-11 : Activités massiques (Bg/kg) des éléments naturels obtenues par spectrométrie y en
laboratoire pour le Big-Bag n°11 Rouge.

40K 232-|—h 238U
Etat

(Barkg) (Barkg) (Barkg)
1 <19 770 £ 40 190 + 60
2 <27 1180+ 70 320+ 80
3 <28 1110+60 230+ 80
4 <25 1090 + 60 310+80
5 <25 1110+60 270+ 80

Tableau 1V-12 : Activités massiques (Bg/kg) des éléments naturels obtenues par spectrométrie y en
laboratoire pour le Big-Bag n°12 Rouge.
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40K 232Th 238U
Etat

(Ba/kg) (Ba/kg) (Ba’kg)
1 <17 360 + 20 <251
2 <21 560 + 40 190 + 70
3 <17 350 + 20 < 164
4 <14 330 + 20 140 + 50
5 <15 400 + 30 110 + 40

Tableau 1VV-13 : Activités massiques (Bg/kg) des éléments naturels obtenues par spectrométrie y en
laboratoire pour le Big-Bag n°12 Bleu.
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Conclusion générale & perspectives

Le travail présenté dans ce manuscrit se situe dans le cadre recherche et développement de méthodes
d’analyses par spectrométric y pour des mesures environnementales. La spectrométrie y est une
technique de mesure nucléaire tres répandue pour identifier et quantifier des éléments radioactifs en
mesurant I'énergie des rayonnements y émis. Elle est non destructive et permet de doser en une seule
mesure ’ensemble des radioéléments émetteurs y d’énergies comprises entre 20 et 3000 keV, en
utilisant des détecteurs a base de cristaux GeHP a haute résolution. Cependant, 1’auto-absorption des
échantillons a analyser est un phénomeéne a ne pas négliger lors de la détermination de 1’efficacité de
détection.

La premiére partie de la these a montré que le phénoméne de 1’auto-absorption est plus
important pour des énergies de photon inférieures a 200 keV et que la variation de la densité et de la
composition des échantillons avaient un impact sévere sur la valeur du facteur de correction. La mise
en place d’une nouvelle géométrie a nécessité d’apporter des améliorations au dispositif expérimental
existant, notamment 1’introduction d’un collimateur en plomb. Ce dernier permet d’obtenir un faisceau
quasi-paralléle pour pouvoir utiliser la méthode de transmission. Ce nouveau conteneur diminue la
correction sur le coefficient d’atténuation conséquente pour les faibles énergies de photons. Des
simulations, a l'aide du logiciel MCNPX ont permis de définir les dimensions optimales du nouveau
dispositif expérimental, ainsi une longueur de 6 cm et un diamétre du trou de 0,5 cm ont été retenus
pour le collimateur.

Une étude sur I’impact des incertitudes de comptage de 1’échantillon et de I’air a montré qu’elles
affectaient fortement I’incertitude du coefficient d’atténuation linéique des mesures de transmission. Il
en ressort que I’incertitude relative sur le taux de comptage doit étre inférieure de 1% pour évaluer
correctement la détermination de 1’atténuation dans la méthode de transmission.

L’exploitation de la nouvelle géométrie et du nouveau collimateur a été validée par deux tests d’inter-
comparaison fournis par I’IRSN. Chaque échantillon de densité différente a été conditionné dans une
géométrie de conteneur FP80. Les résultats obtenus mettent en évidence deux paramétres importants
dans la détermination de I’efficacité de détection : la densité et la composition de 1’échantillon.

Ce nouveau protocole expérimental va étre prochainement intégré dans la démarche qualité du groupe
RaMsEs.

Le facteur de correction de 1’auto-absorption est déterminé a ce jour a 1’aide d’une chaine de mesure
différente par rapport a celle utilisée pour 1’analyse de 1’échantillon. Un nouveau support adapté a la
géométrie du conteneur FP80 et a son collimateur, en cours d’étude, sera donc mis en place sur le
détecteur BEGe. Ainsi, la détermination du facteur d’auto-absorption et 1’analyse de 1’échantillon
pourront alors se faire sur la méme chaine de mesure.

Dans la deuxieme partie de la these, le dispositif optimisé a été appliqué a la dosimétrie des
rayonnements pour les matériaux de construction en provenance du Maroc. Les activités obtenues
pour différents isotopes dans les matériaux de construction varient entre (2,6 + 1,4) Bg/kg pour le
gypse a (186,6 + 26,9) Bg/kg pour la brique rouge. Elles ont été comparées aux valeurs des matériaux
de construction en provenance d’autres pays notamment de la France.

Les grandeurs de radioprotection, débits de dose absorbée et de dose efficace annuelle, ont été
calculées pour les différents matériaux de construction en utilisant le formalisme donné par le rapport
UNSCEAR-2000. Les valeurs maximales et minimales obtenues pour les débits de dose absorbée sont
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respectivement de (172,5 £ 10,1) nGy/h et (2,3 +0,4) nGy/h tandis que pour les doses efficaces
annuelles elles sont respectivement de (0,847 + 0,049) mSv/an et (0,011 £ 0,002) mSv/an. Les doses
efficaces déterminées ne dépassent pas la limite recommandée par la CIPR soit 1 mSv/an. Par
conséquent, ces matériaux ne présentant pas de risque pour la santé de I’homme et peuvent
effectivement &tre employés dans la réalisation des batiments. Cependant, des disparités existent entre
les résultats de débits de doses et ceux obtenus par des simulations Monte Carlo. Ces différences ont
nécessité une étude approfondie sur les facteurs de conversion de dose réalisée a 1’aide de simulations
MCNPX. Elle a mis en évidence I’influence des seuils d’intensité des rayonnements y sur les facteurs
de conversion de dose et a la nécessité de la mise a jour des probabilités d’émission des v.

Des études identiques ont été réalisées en améliorant le modele de piece proposé pour 1’évaluation de
ces grandeurs en ajoutant des ouvertures, porte et fenétre. En considérant les murs, le sol et le plafond
avec des densités différentes, il en résulte que la densité joue un réle sur les valeurs des facteurs de
conversions de dose.

Les études reéalisees sur les matériaux de construction marocains, concernant les débits de dose
absorbée et de dose efficace, ont été également appliquées sur des préléevements de sol alsacien. La
dose efficace annuelle moyenne en Alsace est d’environ 17% plus élevée que I'exposition moyenne
mondiale (UNSCEAR-2000). Des écarts d’environ 20% sur le débit de dose absorbée existent entre
ces résultats et ceux obtenus par simulations MCNPX.

Une étude complémentaire sur les facteurs de conversion de dose a été effectuée. L’impact des effets
du rayon et de la profondeur du sol dans la modélisation Monte Carlo ainsi que de la composition du
sol a été évalué sur les facteurs de conversion de dose pour les radionucléides “°K, ?°Ra, %*Th et leurs
descendants. Il en résulte que la composition du sol affecte trés peu ces facteurs.

Pour la profondeur et le rayon du sol simulés, les valeurs des facteurs sont stables a partir de 50 cm de
profondeur et pour un rayon supérieur & 15 m. Pour le “°K, la valeur est de 0,036 nGy/h par Ba/kg,
pour les familles du *°Ra et 2*Th, elles sont respectivement de 0,357 et 0, 482 nGy/h par Bg/kg.

Le groupe a récemment acquis un nouveau systéme anti-Compton couplé a un veto anti-cosmique

pour améliorer la gamme en sensibilité afin de gagner trois ordres de grandeurs. Cela va permettre une
meilleure analyse des différentes sources de bruit de fond et leurs contributions dans une mesure de
type environnementale. En effet, les rayonnements cosmiques sont principalement constitués de
protons, d'atomes d'hélium et d'ions lourds avec des énergies cinétiques importantes qui au contact de
l'atmosphere de nombreuses particules secondaires produisent les mésons =, y, €', p, n et les photons
¢lectromagnétiques d’énergies pouvant atteindre une centaine de MeV. Une partie de ces radiations
atteignant la surface de la Terre, interagie avec le cristal de Ge contribuant ainsi au bruit de fond du
détecteur. Le couplage avec un veto anti-cosmique permet de réduire ou de supprimer la contribution
des rayonnements cosmiques dans le bruit de fond.
Les énergies supérieures a 1000 keV engendrent la création d’un fond Compton ou le signal de
provenance des radioéléments est noyé dans le bruit de fond, entrainant une détérioration de la limite
de détection. L’emploi d’un anti-Compton va permettre de diminuer la contribution du fond Compton
dans le but d’améliorer le rapport signal sur fond (quelques mBg/kg contre Bg/kg actuellement). Cet
anti-Compton apportera une amélioration certaine aux problémes liés aux mesures environnementales
et aux démantélements des centrales nucléaires.

La derniére partie de cette thése a concerné 1’utilisation de la spectrométrie y in situ pour la
caractérisation radiologique. Cette méthode est de plus en plus employée pour la cartographie de la
radioactivité des sites. La répartition des photons surfaciques et volumiques, la composition du sol et
I’impact de I’humidité sur ’efficacité de détection ont été étudiés a 1’aide du code MCNPX. L’effet de
la composition influence 1’aire des pics d’absorption totale pour les énergies de photons inférieures a

100 keV. Plus I'épaisseur du sol est importante, plus les photons détectés proviennent de la zone
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proche du détecteur. Pour une profondeur minimale de sol de 10 cm et pour un rayon allant de 0 a 10
m, environ 92% des photons sont détectes contre 8% au-dela de 10 m. L’impact d’une humidité de 5%
entraine une perte d’efficacité d’environ 9%. A partir de 40%, cette perte devient trop importante
environ 79%, ce qui influence fortement la détermination correcte des activitées des différents
radionucléides.

Deux expertises ont été réalisées. La premiére était autour du CNPE de Dampierre, pour laquelle les
activités du **'Cs et des radionucléides naturels dans les terrains remaniés et non remaniés ont été
déterminées. Pour évaluer les activités liées au **'Cs, trois épaisseurs de sol ont été modélisées
surfacique, 5 cm et 20 cm par type de terrain. Les activités moyennes du **'Cs obtenues sont (3,7 *
0,1) Bg/kg pour une profondeur de 5 cm et (2,5 £ 0,1) Bag/kg pour un sol de 20 cm. N’ayant pas
d’historique sur la nature des sols, une profondeur de sol de 20 cm a été retenue. Ainsi les activités
moyennes des radionucléides naturels pour le site de Dampierre sont de (596 + 5) Bg/kg pour le “°K,
de (30 + 0,4) Bg/kg pour le 22Th et de (27 + 0,3) Ba/kg pour le ?°Ra.

Une comparaison entre les activités du “°K, du *°Ra et *Th en France avec celles de I’Europe
de ’ouest et mondiale a été établie. Les valeurs moyennes pour ces radionucléides sont respectivement
pour la France de (624 + 17) Ba/kg pour le K, de (39 + 1) Bag/kg pour le ?°Ra et de (29 + 0,7)
Bq/kg pour *2Th obtenues & partir de ce travail. Pour I’Europe de ’ouest, les activités moyennes sont
de 493 Bq/kg pour le “°K, de 35 Bg/kg pour le ?°Ra et de 32 Bq/kg pour le ?Th. Les résultats de la
France sont supérieurs de 23% et de 17% pour le “°K et le #*Th par rapport aux résultats mondiaux
sauf pour I"activité du *°Ra qui est inférieure de 9%.

La deuxiéme expertise a été effectuée pour la société CRISTAL. Les analyses de trois Big-Bag
contenant des résidus de boue de dioxyde de titane des tuyauteries ont révélé la présence de
radioactivité naturelle renforcée en provenant des radionucléides naturels des familles du %*Th et de
1"*®U mais 1’absence de radioéléments artificiels. Les résidus a radioactivité naturelle renforcée sont
des résidus provenant de la transformation de matiére premiére ayant naturellement des radioéléments.
Il s’aveére que les résultats des activités obtenues sont en dessous de la limite définie par la société
SITA chargée du traitement des déchets. Les limites fixées par cette société sont de 1 Bg/g pour le
2%2Th et de 5 Bg/g pour 1*®U. Apreés analyses, il en résulte que les activités des radionucléides de ces
résidus de boue ne dépassent pas les limites. Les Big Bag pourront étre ainsi évacués et stockés.

Une étude complémentaire a consisté a prélever des échantillons dans ces résidus et a les
analyser en laboratoire selon la procédure mise en place. Aprés différentes préparations, ils ont été
conditionnés dans la nouvelle géométrie du conteneur FP80. Les différentes mesures ont montré la
variabilité de I’activité mesurée li¢ a la non uniformité de la répartition des radioéléments dans les
échantillons prélevés, ainsi la spectrométrie y in situ est a privilégier car elle permet de prendre en
compte la moyenne des activités.

Le travail accompli sur la spectrométrie v in situ sera utilisé en 2014 pour les tests d’inter-comparaison
programmgs par I’IRSN.

Une campagne de mesures autour du CNPE de Blayais est prévue en juin 2014 dans le cadre du bilan
décennal. Ce CNPE est implanté sur la commune de Braud-et-Saint-Louis (33) & mi-chemin entre
Bordeaux et Royan. Les activités du **'Cs et des radioéléments naturels seront & déterminer.
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Résumeé

La spectrométrie y dose en une seule mesure tous les émetteurs y dans un échantillon. L’auto-
absorption des rayonnements y dans des échantillons se manifeste par des pertes ou des gains
d'impulsions. Pour caractériser une nouvelle géométrie de comptage, des améliorations du dispositif
existant ont été apportées par des simulations MCNPX. Avec ce nouveau dispositif nous avons pu
specifier les doses absorbées et efficaces annuelles ainsi que les facteurs de conversion de dose des
radioisotopes naturels pour des matériaux de construction et des prélevements de sols. Des simulations
ont montré I’influence des seuils de détection des rayonnements y donc sur les facteurs de conversion
de dose et la nécessité d’une mise a jour de ces facteurs. L’analyse par spectrométrie v in situ du sol
fait appel a des efficacités de détection simulées par MCNPX pour une source aux dimensions semi-
infinies. Une application a été réalisée autour d’une centrale nucléaire et une autre pour une société.

Mots clés : Spectrométries y au laboratoire et in situ, auto-absorption, radioprotection, radium
équivalent, dose absorbée, dose efficace annuelle, facteur de conversion de dose, simulations
MCNPX.

Abstract

y-ray spectrometry enables determining all y-ray emitters in a sample with a single measurement. Self-
absorption of y-rays in samples is manifest by a loss or a gain of pulses that results in a poor
estimation of the counting efficiency. To characterize a new counting geometry improvements of the
existing set-up were made with MCNPX simulations. With the new geometry we could specify
absorbed and annual effective doses as well as dose conversion factors for the natural radioisotopes of
several building materials and soil samples. Simulations show the influence of detection limits of vy-
radiation on dose conversion factors and the need for updating these factors. y-ray measurements of
soil in situ require different counting efficiencies simulated by MCNPX for a semi-infinite source.
Two in-situ soil analyses were made, one around a nuclear power and the other for a private company.

Keywords: Laboratory and in situ y-ray spectrometry, self-absorption, radioprotection, radium
equivalent, absorbed dose, annual effective dose, dose conversion factor, MCNPX simulations.
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