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INTRODUCTION GENERALE

L’augmentation simultanée des travaux de maintenance liés a lallongement de la durée
d’exploitation des centrales nucléaires et des opérations de démantélement nucléaire a fait
émerger une nouvelle problématique. Celle-ci concerne la surveillance de la contamination
radioactive atmosphérique relative aux ambiances spécifiques de ces travaux et opérations. En
effet, le retour d’expérience actuel des exploitants du nucléaire, sur les incidents de
radioprotection liés a la métrologie, montre que leur nombre est en augmentation. Ainsi, dans le
cadre de Uintensification des interventions, une conséquence potentielle est que ces incidents de
radioprotection vont a l’avenir concerner un nombre plus important de travailleurs.

Pour UInstitut de Radioprotection et de Sireté Nucléaire (IRSN), il est alors important d’approfondir
la métrologie des aérosols radioactifs et notamment a travers la mesure liée au bruit de fond
effectuée par les systémes de mesure qui assurent la radioprotection des travailleurs. Que ce soit
pour les unités d’expertise de sureté ou de radioprotection de U'IRSN, il est nécessaire de pouvoir
évaluer [’adéquation des moyens de surveillance radioactive atmosphérique au regard de toutes les
situations actuelles ou futures. Ceci dans l’intérét de pouvoir juger des dispositions techniques a
mettre en place pour le suivi de la contamination radioactive atmosphérique dans le cadre d’une
évolution des activités prévues par les exploitants.

Le groupe EDF, qui voit son nombre d’opérations en chantier de démantélement augmenter, subit
une augmentation du nombre d’événements impliquant la radioprotection des travailleurs. Ces
évenements de radioprotection concernent le déclenchement intempestif d’alarmes (fausse alerte
que l’on qualifie de faux positifs) des systéemes qui assurent la radioprotection des travailleurs. Ces
faux positifs engendrent une perte de temps non négligeable dans l’avancement du chantier mais
conduisent également a banaliser le risque de contamination radioactive atmosphérique.
Effectivement, les travailleurs finissent par s’y habituer et deviennent de fait moins attentifs vis-a-
vis de ces alarmes. Ces événements font ressortir d’une part la nécessité d’améliorer la
compréhension des mécanismes qui engendrent les faux positifs et d’autre part de définir les
conditions ambiantes qui les engendrent. Ceci permettra alors de fait d’assurer de maniére plus
adaptée la radioprotection des travailleurs en situation de chantier de démantélement.

Ces intéréts communs ont donc conduit UIRSN et EDF a engager un projet de recherche appliqué aux
moniteurs de mesure de la contamination radioactive atmosphérique. L’objectif est de comprendre
le comportement d’un moniteur dans des conditions atypiques'. De cette compréhension, nous
serons ensuite en mesure de déceler les situations qui induisent un biais dans la mesure du moniteur
et in fine de les prévenir tout en gardant le meilleur niveau de radioprotection des travailleurs et
ce quelle que soit la situation d’exposition.

Les moniteurs de mesure de la contamination radioactive atmosphérique (que ’on appellera par la
suite CAM pour Continuous Air Monitor) permettent de mesurer en continu et en temps réel les
activités volumiques a et B, par prélévement de ’aérosol ambiant sur filtre. La décision statistique
de relier un événement de comptage a la présence d’un radionucléide artificiel, et donc d’émettre
une alarme sonore et visuelle pour alerter le travailleur, est influencée par un grand nombre de
paramétres, lesquels seront présentés en détail dans le corps du manuscrit.

Par ailleurs, les référentiels normatifs internationaux (International Electrotechnical Commission,
IEC), concernant |’évaluation des performances des CAM, ne traitent pas les situations atypiques

' Par conditions atypiques on regroupe toutes conditions qui sortent du cadre des conditions IEC qui sont présentées
plus loin. Ainsi, dans ces conditions atypiques, on retrouve bien entendu les conditions mesurées en chantier de
démantelement nucléaire.



pourtant génériques liées aux opérations de démantelement, notamment en termes de présence
d’aérosols non-radioactifs.

Au cours de la these de Geryes (2009) ’atténuation de ’énergie des particules a a été reliée a la
pénétration des aérosols radioactifs en profondeur dans les filtres a fibres et au colmatage de ces
derniers, résultats en accord avec ceux obtenus par Higby (1984). Ces travaux ont ainsi permis
d’améliorer les connaissances sur la mesure de la contamination par analyse différée de
prélévements atmosphériques sur filtres a fibres.

Les travaux de Dougniaux et al. (2015) et de Jonneaux (2015) ont montré que dans certains
chantiers de démantélement les CAM émettent un taux de faux positifs anormalement élevé. De par
leur conception, les CAM ont un cycle de prélévement qui permet a la fois une collecte des aérosols
en surface du filtre (utilisation de filtres a membranes) et d’éviter le colmatage du filtre
(déroulement du filtre lorsque la perte de charge liée au colmatage dépasse un seuil). Ainsi,
’atténuation de ’énergie des particules a liée d’une part, a la collecte des aérosols radioactifs en
profondeur et d’autre part, au colmatage est limitée.

Toutefois, les travaux de Dougniaux et al. (2015) ont montré que les caractéristiques des aérosols
ambiants sur un type de chantier de démantélement ne provoquent pas de colmatage spécifique sur
les filtres du moniteur testé. En revanche, les observations ont révélé la présence d’une couverture
significative, sur les filtres de prélévement, de particules de tailles importantes (> 5 um) et de
formes tres variées (allant de la fibre a la sphére). Ces particules, compte tenu d’une part, de leur
diamétre pouvant dépasser la dizaine de micrométre et d’autre part, de leur masse volumique, ont
un pouvoir d’atténuation de I’énergie des particules a important pouvant expliquer la détérioration
de la mesure nucléaire conduisant aux émissions de faux positifs.

Pour étudier la limite de détection et les fausses alarmes émises par les CAM dans des conditions
atypiques, nous avons procédé en trois étapes, a savoir I’étude des conditions d’ambiance, |’étude
du fonctionnement générique d’un CAM et enfin I’étude a proprement parler du comportement d’un
CAM de type ABPM203M lorsqu’il est soumis a des conditions atypiques. Ces trois étapes
représentent les trois grands chapitres de ce manuscrit.

Le premier chapitre est dédié a une présentation exhaustive des conditions atmosphériques qui sont
rencontrées dans divers milieux nucléarisés et dans lesquels les CAM sont soumis. Ces conditions
atmosphériques, qui font suite a une analyse poussée de la bibliographie, tiennent essentiellement
compte des caractéristiques physiques des aérosols ambiants, des aérosols radioactifs a-naturels et
des aérosols radioactifs a-artificiels. Ces caractéristiques physiques concernent les distributions
granulométriques et les diamétres équivalents qui sont utilisés pour caractériser les aérosols.
Finalement, la considération de l’ensemble de ces parametres issus de divers milieux nucléaires a
permis U’élaboration d’un dispositif expérimental dans lequel des conditions atypiques peuvent
maintenant étre reproduite de maniére controlée et maitrisée. Celui-ci a rendu possible |’étude, en
laboratoire, du comportement d’un CAM en conditions atypiques.

Le second chapitre est consacré a la présentation du fonctionnement général d’un CAM, lequel peut
étre scindé en trois parties. La premiére partie concerne |’échantillonnage et la collecte par
filtration des aérosols en continu par l’organe d’aspiration du CAM. Dans celle-ci, ces deux
processus complexes distincts, mais qui fonctionnent en série, sont présentés en détail a I’appui de
la téte de prélévement du CAM de type ABPM203M étudié. Ainsi, nous connaitrons d’une part, la
granulométrie des aérosols qui peuvent réellement étre échantillonnés par le CAM et d’autre part,
Ueffet pénalisant qu’engendre l’accumulation d’aérosols non-radioactifs en surface du filtre d’un
CAM, notamment sur la collecte des aérosols radioactifs a-naturels. Dans la seconde partie, nous
présenterons tout d’abord le principe utilisé pour la détection de particules ionisantes, a savoir
Uinteraction des particules a avec la matiére. Par la suite, une attention particuliére sera portée
sur la dégradation de la radioactivité dans les différents atténuateurs pouvant étre entre le filtre de
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prélevement et le détecteur nucléaire du CAM. La conséquence directe de cette dégradation de la
radioactivité dans les conditions IEC et en conditions atypiques (hors IEC) est alors mise en avant, a
savoir l’augmentation du bruit de fond conduisant a une discrimination des radionucléides a-
artificiels (en cas d’incident) et a-naturels (omniprésents) biaisée. La troisiéme partie est alors
dédiée au traitement systématique achevé par le CAM sur la mesure nucléaire qu’il effectue en
temps réel et en continu pour toujours discriminer au mieux en énergies ces a-artificiels des a-
naturels. Dans celle-ci, on présente alors le calcul général effectué par ’algorithme de calcul du
CAM, duquel on met en avant les limites, notamment dans la considération du bruit de fond lorsque
le CAM est soumis a des conditions atypiques. A la connaissance de cette limite, on présente une
méthode permettant dans un premier temps de mieux caractériser a posteriori le bruit de fond pour
in fine utiliser les résultats obtenus afin de considérer en temps réel et en continu le réel bruit de
fond.

Dans le troisiéme et dernier chapitre, on présente alors ’ensemble des résultats obtenus lors de la
caractérisation du comportement d’'un CAM de type ABPM203M soumis a diverses situations
d’expositions atypiques. Cette caractérisation exhaustive a permis d’une part, de mettre en avant
les limites actuelles dans la compensation du bruit de fond du CAM et d’autre part, de proposer la
mise en place d’un systeme innovant permettant d’améliorer la mesure du CAM en continu et en
temps réel et in fine de garantir la radioprotection des travailleurs dans toutes situations.



CHAPITREI : ETUDE BIBLIOGRAPHIQUE SUR LES
CONDITIONS ATMOSPHERIQUES MESUREES EN MILIEUX
NUCLEAIRES

La surveillance en continu et en temps réel de la radioactivité a dans les installations nucléaires est
assurée, entre autres, par des moniteurs qui échantillonnent [’air ambiant et collectent sur un filtre
les aérosols en présence. Parmi ces aérosols, ceux radioactifs naturels (omniprésents) et artificiels
(en cas d’incident) sont mesurés au moyen d’un détecteur nucléaire situé en face et a proximité du
filtre. Ces moniteurs de mesure de la contamination radioactive atmosphérique (CAM) sont surtout
utilisés pour détecter la présence d’aérosols radioactifs a-artificiels, dans un bruit de fond que
constituent les aérosols radioactifs naturels, en émettant une alarme sonore et visuelle dés lors que
’activité mesurée en a-artificiel dépasse un seuil.

Les performances des CAM, notamment vis-a-vis de la compensation du bruit de fond, dii aux
aérosols radioactifs naturels, rendant in fine possible la détection de faible quantité de
radioactivité a-artificielle en temps réel et en continu, sont évaluées dans des conditions bien
établies. Celles-ci sont stipulées par les normes internationales IEC 60761 (2002), IEC 61172 (1992)
et IEC 61578 (1997). Les conditions de radioactivité naturelle préconisées par ces normes couvrent
de maniére générale une large gamme d’atmosphéres de travail en milieu nucléaire. Dans le
tableau 1, on synthétise les caractéristiques des atmosphéres qui sont couvertes par les conditions
normatives. Toutefois, elles ne considérent pas les aérosols non-radioactifs qui peuvent étre remis
en suspension dans ces mémes milieux.

Tableau 1 : Syntheéses des caractéristiques des atmospheres couvertes par les conditions
normatives IEC 61578 (1997) pour évaluer les performances des CAM

Diamétre Concentration Activité volumique
Type Aérodynamique y Fraction (Bg.m™)
, R Py de l’aérosol . Facteur
d’atmosphere Médian en orteur attachee/libre 4 équilibre
d’exposition | Activité, DAMA | POrteUl (%) q
(um) (Mg.m™) Radon |Descendants
Calme 0,120,5 Quelque - 80/20 - 0,4 14103 124103
centaine
Ve]?.t‘le,e et | Environ 0,1 Environ 30 - 50/50 - 0,15 13100 | 0,1a102
iltrée

En effet, dans certaines situations comme par exemple lors de la réalisation d’opérations basiques
de découpe de métaux, de nettoyage de surface, etc., un comportement inattendu et récurrent des
CAM est observé. Celui-ci est associé a I’émission d’une alarme sonore et visuelle avertissant de la
présence d’aérosols radioactifs a-artificiels alors qu’elle n’est pas avérée aprés controle
complémentaire. L’alarme est qualifiée de faux positif.




Le comportement des CAM exposés a ce type de situations n’est jusqu’a maintenant pas encore
caractérisé ; c’est ’objectif ambitieux de ce projet de recherche. Pour ce faire, nous avons tout
d’abord choisi de mener I’étude de maniére a définir le plus exhaustivement possible les différentes
conditions atmosphériques auxquelles les CAM peuvent étre soumis en milieux nucléaires. Ceci dans
Uintérét d’étre ensuite en capacité de reproduire en laboratoire des atmosphéres comparables a la
réalité rendant |’étude d’un CAM possible. C’est l’objet de ce premier chapitre, lequel est concu en
trois parties :

Dans la premiére partie, les notions de base qui permettent de caractériser les aérosols, a savoir les
distributions granulométriques et les diamétres équivalents sont présentées. Ces notions sont
essentielles a la fois pour appréhender le comportement des aérosols dans l’air, et donc expliquer
les raisons pour lesquelles un aérosol peut étre mesuré en un lieu donné, mais également lorsqu’on
parle de prélévement, d’échantillonnage et de collecte par filtration des aérosols. Ces notions
seront présentées lors du prochain chapitre mais il est d’ores et déja clair que les propriétés
physiques des aérosols seront utilisées tout au long du manuscrit.

La seconde partie est consacrée a l’état de ’art sur les caractéristiques physiques des aérosols
radioactifs naturels et artificiels émetteurs de particules a mesurées respectivement en conditions
normales et incidentelles/accidentelles dans les milieux nucléaires. Ces aérosols radioactifs se
comportent dans l’air exactement de la méme maniére que les aérosols ambiants, ainsi les mémes
parametres introduits en partie une sont utilisés. Les conditions atmosphériques, en termes de
caractéristiques des aérosols (taille, concentration, variation), mesurées sur un chantier de
démantélement nucléaire seront également présentées, lesquelles ont souvent conduit a des
alarmes de type faux positifs.

A partir de la synthése des conditions atmosphériques mesurées dans les milieux nucléaires, une
approche expérimentale a été élaborée. Celle-ci est présentée dans la troisiéme partie et permet
maintenant de reproduire de maniére controlée et reproductible en laboratoire des situations
atmosphériques atypiques. Une atmosphére atypique doit étre comprise comme dépassant le cadre
des conditions IEC stipulées dans les normes mais qui représente toutefois la réalité. Dans cette
partie, le banc d’essais ICARE (Installation de Calibration a [’aide d’Aérosols Radioactifs Etalons) est
décrit, auquel a été couplée une chambre de génération d’aérosols non-radioactifs.

I.1 Propriétés physiques des aérosols ambiants

I.1.1 Notion de base sur les aérosols

Un aérosol est de maniére générale défini comme un ensemble de particules solides ou liquides en
suspension dans un milieu gazeux. Il présente une vitesse de chute dans ce milieu qui est
négligeable conduisant a ce que son comportement soit en trés grande partie dépendant des
mouvements et des caractéristiques du gaz constituant le milieu (Renoux & Boulaud, 1998).

Les aérosols sont considérés comme les vecteurs principaux de la pollution de l’air et de la
radioactivité, constituant ainsi la radioactivité ambiante. Ils peuvent étre d’origines naturelles
(volcans, embruns marin, feux de foréts, érosion des sables par les vents, etc.) ou anthropiques
(activités industrielles, trafics routiers/aériens/ferroviaires, etc.). La gamme de dimension des
aérosols s’étend sur plusieurs ordres de grandeur, généralement de 10 pm a 100 pm, divisés en
trois modes distincts en fonction de leur origine comme représentés sur la figure 1 selon Hervé-
Bazin (2007).



- Le mode de nucléation : est un mode de création de l’aérosol, par croissance et/ou
agrégation, il prend en compte les particules dont le diamétre est inférieur a 0,08 pm. Le
comportement de ces aérosols est décrit par la théorie cinétique des gaz se caractérisant
par des mouvements erratiques.

- Le mode d’accumulation : il prend en compte les particules dont le diamétre est compris
entre 0,08 um et 2 ym. C’est le mode le plus « stable » dans le temps, les particules de ce
mode peuvent étre mesurées (trés) loin de la source.

- Le mode des grosses particules : contient les particules dont le diamétre est supérieur a
2 ym. Les particules appartenant a ce mode sont principalement issues de processus
mécaniques (Madelaine, 1979). Ces processus mécaniques peuvent étre naturels, comme par
exemple ’érosion des sables par les vents, mais également artificiels comme par exemple la
découpe d’un matériau. Le comportement de ces aérosols est principalement régi par
Uinertie et la loi de Stokes.

Mode de Mode Mode de grosses
nucléation d’accumulation particules
< > > -~

- = = Nombre (part.m3)

Surface (um2.m3)

—— Masse (mg.m3)

0,001 0,01 0,1 1 10 100
Diameétres des particules (um)

Figure 1 : Représentation des trois modes de [’aérosol atmosphérique en fonction de la taille des
particules les constituants selon Hervé-Bazin (2007). Les trois courbes représentent les
distributions granulométriques des aérosols en nombre (trait en pointillés), en surface (trait
plein épais) et en volume ou masse (trait plein fin)

I.1.2 Distribution granulométrique des aérosols

Les aérosols, qu’ils soient d’origines naturelles ou anthropiques (hors processus controlés),
présentent de maniere générale des tailles variant sur six ordres de grandeur. Etant donné la
complexité que serait d’étudier le comportement de chaque particule indépendamment, il est
nécessaire d’utiliser une description statistique, c’est-a-dire un moyen d’étudier le comportement
global. Cette description statistique est définie par la distribution granulométrique des particules
qui peut étre, soit en nombre (dN), soit en surface (dS), ou bien encore en volume ou masse ou
activité (dV, dM, dA). Ainsi, un ensemble d’aérosols est réduit a quelques grandeurs descriptives,
deux en général, le diametre médian et la dispersion autour de ce diametre médian, encore
appelée ’écart-type géométrique. En physique des aérosols, on considére généralement que la
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distribution granulométrique est de forme log-normale et est décrite par la relation 1 issue de Baron
& Willeke (2001).

1 (in(dy) - 111(015(,))2
f(dy) = —————exp| — — |, 1
) e "\ T (o) "

avec :

- dso: le diamétre médian qui correspond au diamétre qui partage la distribution
granulométrique en deux parties égales (um),

- dp : diamétre des particules (um),

- 0g: l’écart-type géométrique qui quantifie la dispersion des diametres de l’ensemble des
particules mesurées autour du diamétre médian. En pratique, pour o, inférieur a 1,2 on
peut considérer la distribution de |’aérosol comme mono-dispersée. Cependant, il n’y a pas
de valeur seuil pour dire qu’un aérosol est mono ou polydispersé, cela dépend de
[’utilisation souhaitée.

I.1.3 Diamétres équivalents des aérosols

L’étude des trajectoires et du transport des aérosols dans l’environnement ou dans un milieu plus
restreint (local, voies respiratoires, etc.) est basée sur les théories de la physique des aérosols.
Toutefois, ces théories sont le plus souvent établies pour des particules sphériques (Bricard, 1977),
malgré des particules d’origines diverses, naturelles ou anthropiques (hors processus controlés), et
donc de formes diverses. Pour contourner cette difficulté et dans l'intérét de pouvoir toujours
utiliser les théories de la physique des aérosols, les modeéles sont réduits a des domaines
d’application spécifiques basés sur des dimensions caractéristiques comparables : les diamétres
équivalents. Ces derniers sont définis selon les caractéristiques géométriques et aérodynamiques
des aérosols afin de rendre équivalent le modele sphérique et l’aérosol réel dans un domaine
particulier. Souvent, le point d’équivalence est la vitesse terminale de chute (Baron & Willeke,
2001), laquelle est définie plus loin. Les diamétres équivalents présentés a la figure 2 traduite et
issue de Hinds (1999) sont les plus souvent utilisés dans la littérature, a savoir :

- le diamétre équivalent en volume, d., : diametre d’une sphére ayant la méme masse, m,
que la particule réelle (non sphérique) et une masse volumique, p,, égale a celle du
matériau constituant la particule. Il est défini par I’équation 2 proposée par Vanhee (1985).
Lorsque la particule est constituée d’un seul matériau non poreux, alors p, = pm, On a une
équivalence entre le d., et le diameétre équivalent en masse (den).

1
/
dev=<6ﬂ) ’. (2)

T pp

- le diameétre aérodynamique, d,.: diamétre d’une sphére composée d’un matériau non
poreux de masse volumique po égale a 1000 kg.m3 et ayant la méme vitesse terminale de
chute que la particule réelle (non sphérique). Il décrit le comportement aérodynamique
d’un aérosol et est défini par la relation 3 proposée par Fermandjan (1982).
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[ Cutde)
oo = dev oo xCu(de’ )

avec x et Cu respectivement le facteur de forme dynamique et le coefficient de Cunningham,
lesquels sont définis dessous a la relation 5 et 10.

- le diamétre de Stokes, ds; : diametre d’une sphéere ayant la méme vitesse terminale de
chute que la particule réelle (non sphérique) et une masse volumique, p.,, égale a celle du
matériau non poreux (relation 4).

Po Cu(dae)
ds; =d ’— . 4
St ae pm Cu(dst) ( )

Le facteur de forme dynamique permet, a partir des diameétres équivalents définis ci-dessus, de
ramener le comportement d’une particule de forme quelconque a celui d’une particule sphérique. Il
est défini a l’équation 5 comme le rapport entre la force de trainée qui s’applique sur une particule
non sphérique et celle qui s’applique sur une particule sphérique ayant un méme volume et une
vitesse terminale de chute identique (Renoux & Boulaud, 1998). Il est égal a l’unité pour une sphére
et est supérieur sinon. Quelques valeurs de facteur de forme dynamique pour différentes particules
sont disponibles dans les livres de Baron & Willeke (2001) et de Hinds (1999). Pour l’aérosol
nucléaire, le facteur de forme dynamique peut prendre des valeurs entre 1 et 1,5 selon
Fermandjan (1982).

= Pm CuCder) <&)2 5)
Po Cu(dae) dae
Diamétre équivalent en Diameétre de Stokes Diamétre aérodynamique
volume
dg = 43 pum dye = 8.6 pm
P, = 4000 kg.m™> po = 1000 kg.m™
v, =2,2.103 m.s! v, =2.2.103 m.s! Ve=2.2.103 m.s’!

Figure 2 : Diametres équivalents a des spheres définis par Hinds (1999). Les masses volumiques
repérées p, et p, correspondent respectivement a la masse volumique de la particule et standard.
Le facteur de forme dynamique est noté y et v, est la vitesse terminale de chute de la particule
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I.1.4 Comportement des aérosols

Le comportement des aérosols dans ’air est dépendant des caractéristiques du milieu en lui-méme.
On caractérise le milieu, notamment sa continuité par rapport a la particule en mouvement dans
celui-ci, au travers d’un nombre sans dimension, le nombre de Knudsen, lequel est défini par la
relation 6. La valeur de ce nombre permet de distinguer deux types fondamentaux de
comportement des aérosols qui correspondent au domaine continu, lorsque Kn << 1 (loi de Stokes
qui s’applique) et au domaine moléculaire pour Kn >> 1 (théorie cinétique des gaz qui s’applique).
Lorsque Kn =1, le domaine n’est ni continu ni moléculaire, il est qualifié d’intermédiaire.
Toutefois, la loi de Stokes s’applique toujours, comme pour le domaine continu, mais il faut y
apporter un facteur de correction, le coefficient de Cunningham (défini a l’équation 10). Dans notre
étude, seules les particules dont les diameétres sont dans une gamme comprise entre 0,1 et 60 pm
sont considérées. Ainsi, nous présentons uniqguement les relations générales qui s’appliquent au
domaine intermédiaire et au domaine continu.

Kn= =% (6)

avec :

- Ag : le libre parcours moyen',
- Iy le rayon des particules.

Lorsque la particule chute dans U’air, sous ’effet de son propre poids (force de pesanteur), une
force s’oppose a la chute, force de trainée, laquelle est définie par la loi de Stokes a l’équation 7.

_61Tufrpv
- Cu(dp) ’ (7)

avec :

- ¢ : viscosité dynamique de air,
- v :vitesse des particules.
- Cu (dp) : coefficient de Cunningham de la particule de diamétre d,

La vitesse terminale de chute d’une particule sphérique est atteinte lorsque la force de trainée
(équation 7) s’équilibre avec la force de pesanteur de la particule considérée sphérique. Cet
équilibre est décrit sous forme d’équation a la relation 8.

6 TC pr I Vg _ 4

Cu(dp) -3 T[I‘S g (pP - Pg), (8)

! Libre parcours moyen, A = 0,0664 pm a Température et Pression normales (TPN : T=0°C et P = 1013 hPa) (Baron &
Willeke, 2001).
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avec :

- g :accélération de la pesanteur,
- pg : masse volumique de l’air, laquelle est << p,. Ainsi, on peut la négliger.

La vitesse terminale de chute d’une particule de diametre d, dans un fluide considéré comme
intermédiaire ou continu (Kn = 1 ou Kn << 1) s’exprime sous sa forme générale par la relation 9.

_ d3 p, gCu(d,)

v, o (9)

Lorsque d, est inférieur a 1 pm, en ’occurrence 0,1 pm (gamme basse de notre étude), Kn = 1. Le
facteur de correction de Cunningham, défini a l’équation 10 selon Allen & Raabe (1985), permet de
tenir compte du glissement des molécules de gaz a la surface des particules fines.

Cu(d,) =1+Kn [A+Bexp <;—E>], (10)

avec :

- A, B et C: paramétres empiriques qui sont sensiblement différents en fonction des auteurs
et des particules étudiées. Dans le tableau 2 sont reportées des valeurs de ces paramétres
déterminés par Kim et al. (2005) et par Allen & Raabe (1985) en utilisant des billes de latex
respectivement dans une gamme en taille allant de 0,02 a 0,27 pm et de 0,8 a 5 ym.

Tableau 2 : Valeurs empiriques des parametres nécessaires pour déterminer le facteur de
correction de Cunningham. Ces coefficients ont été déterminés en utilisant des billes de latex
dont la gamme de taille est précisée

Diameétre des

Références A B C particules d’essais
(Hm)
(Kim et al., 2005) 1,165 0,483 0,997 0,02 - 0,27

(Allen, & Raabe,

1985) 1,142 0,558 0,999 0,8-5,0

Dans le tableau 3, on reporte quelques exemples de vitesses terminales de chute calculées pour
différents diameétres aérodynamiques de particules dans des conditions TPN et en utilisant les
paramétres de Kim et al. (2005) pour les particules dont le diamétre est inférieur a 1 pm.
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Tableau 3 : Vitesses terminales de chute calculées pour différents diamétres aérodynamiques
dans des conditions TPN et en utilisant les paramétres de Kim et al. (2005)

Diameétre aérodynamique (pum) 0,2 9 12,8 17,8

Vs (m.s™) 2,2.10% | 2,5.10% | 5.10% | 9,7.10°

Les aérosols ont des temps de séjour dans l'air trés variables qui dépendent de plusieurs
paramétres, tels que le diametre des aérosols et les conditions météorologiques (pluie, vent, etc.),
(Jaenicke, 1984; Renoux & Boulaud, 1998; Roupsard, 2013). Dans la basse atmospheére et pres de la
surface des sols, les aérosols dont la taille est comprise entre 0,1 et 1 pm, soit ceux du mode
accumulation, ont un temps de séjour dans ’air de ’ordre de la dizaine de jours (Esmen & Corn,
1971; Jaenicke, 1984; Marley, 2000; Papastefanou, 2006). En revanche, ceux des modes nucléation
et grosses particules ont un temps de séjour dans [’air court, allant de quelques minutes a quelques
heures. Harrison (1996) indique des temps de séjour d’environ 15 minutes pour des particules du
mode de nucléation avant de se déposer sur des surfaces par diffusion brownienne (théorie
cinétique des gaz) ou de grossir par agrégation et condensation. Esmen & Corn (1971) indiquent des
temps de séjour, pour les grosses particules, entre 10 h et 4 jours avant de sédimenter.

Au regard de ces études, on comprend aisément qu’en fonction de la distance entre la source et le
lieu de mesure, les particules mesurées feront préférentiellement partie de l’une des trois classes
précédemment introduites. Par exemple, a proximité de la source, les particules mesurées
représenteront logiquement les trois modes granulométriques. En revanche, a longue distance par
rapport a la source, les gros aérosols seront moins nombreux pour laisser place aux aérosols du
mode d’accumulation.

Dans le cadre de la thése, les deux diamétres équivalents utilisés pour caractériser les particules
seules sont le diameétre aérodynamique (d,.) et le diameétre équivalent en volume (de). Le premier
est utilisé pour caractériser le diametre d’une particule mise en suspension dans ’air tandis que le
second ’est pour caractériser la particule une fois prélevée.

Etant donné lutilisation d’aérosols (ensemble de particules), on rencontrera alors au cours du
manuscrit les diametres équivalents précédent plutot sous les formes suivantes : le Diamétre
Aérodynamique Médian en Masse ou Activité (DAMM ou DAMA) et le Diametre Equivalent volume
Médian en Masse (DE,MM), accompagnés de |’écart-type géométrique (o,).

1.2 Propriétés physiques des aérosols radioactifs naturels et
artificiels émetteurs de particules a

La matiére qui nous entoure (échelle macroscopique) est constituée de molécules (échelle
microscopique), elles-mémes constituées d’atomes qui sont eux constitués de protons (Z) et de
neutrons (N) formant ainsi le noyau. Dans le noyau chaque proton est porteur d’une charge positive
alors que les neutrons sont neutres. Etant donné la neutralité de I’atome, il y a en plus de cet
ensemble de nucléons (A =Z+N) autant de charges négatives (électron, e’) que de charges
positives, formant ainsi le cortége électronique du noyau.

Sur Terre la majorité des noyaux sont stables. Toutefois certains qui subsistent toujours dans
’environnement naturel sont instables, tels que ’uranium, le thorium et leur descendance. La
stabilité d’un noyau est due a la neutralité dans la compétition entre les forces attractives
(interaction forte qui assure la cohésion des constituants du noyau) et les forces répulsives
(répulsion coulombienne). Cette neutralité est le résultat d’une répartition « adaptée » entre le
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nombre de proton et de neutron qui constitue le noyau. A 'inverse, quand la répartition n’est pas
« adaptée » le noyau est instable.

Les noyaux instables sont dits des radionucléides, ils se désintégrent spontanément soit directement
vers un noyau stable soit vers un autre radionucléide qui lui-méme se désintégre a son tour et ainsi
de suite jusqu’au noyau stable. Cette désintégration spontanée modifie la configuration du noyau
(nombre de nucléon) lui permettant in fine d’équilibrer la compétition des forces et de rendre le
noyau stable. Elle est accompagnée d’une expulsion d’énergie sous la forme de rayonnements, c’est
la radioactivité. Trois principaux types de rayonnements existent en fonction de la configuration
interne du radionucléide qui se désintegre a savoir, le rayonnement y (qui résulte d’une
désexcitation du noyau), B (+ et -) ou bien encore a. La désintégration spontanée avec émission de
particules a est celle qui retient notre attention.

I.2.1 Notions importantes de la radioactivité appliquées aux particules

I.2.1.a Période radioactive

La radioactivité est caractérisée par une loi fondamentale qui concerne la période radioactive. La
période radioactive, notée Ty, correspond a une durée, propre au radionucléide, au bout de
laquelle la population initiale de noyaux du radionucléide est diminuée de moitié. La période
radioactive peut étre inférieure a la microseconde pour le radionucléide 2'“Po ou bien encore
supérieure a des milliards d’années pour les radionucléides constituants la crolite terrestre
(uranium, thorium).

Dans le cas d’une décroissance radioactive d’un radionucléide vers un noyau stable, la relation 11
permet de calculer |’évolution du nombre de désintégration de ce radionucléide au cours du temps.
Cette équation différentielle exprime simplement le fait que le nombre de désintégrations par unité
de temps est proportionnel au nombre de noyaux du radionucléide. Le signe moins (-) signifie
effectivement la diminution du nombre de radionucléides au cours du temps.

dN(D
i - MNO, (11)

avec :

- N(t) : nombre de radionucléides présents a l’instant t,

- A : constante radioactive caractéristique du radionucléide défini comme A = ln(Z)/Tl/z.

En considérant un nombre initial Ny, de radionucléides a l’instant t =0 dans un échantillon, la
solution de ’équation différentielle 11 est donnée par la relation 12. Celle-ci permet de tracer
[’évolution telle que présentée a la figure 3 de l’évolution du nombre de noyaux d’un radionucléide
au cours du temps.

N(t) = Noe_}\t. (12)

La figure 3 issue de Vaissiére et al. (2001) illustre l’évolution exponentielle du nombre de
radionucléides dans un échantillon en fonction de sa période radioactive. Pour un radionucléide se
désintégrant par transition a, chaque désintégration spontanée est accompagnée d’une émission de
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particule a, ainsi le nombre d’émission de particule a évolue de la méme maniére que le nombre de
radionucléides dans |’échantillon.
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Figure 3 : Evolution exponentielle du nombre d’un radionucléide donné en fonction de sa période
radioactive (T;,;) dans un échantillon (Vaissiere et al., 2001)

Ainsi, U"évolution de l’activité d’un échantillon de radionucléide au cours du temps se calcule a
[’aide de la relation 13. Celle-ci quantifie le nombre de désintégration et donc le nombre d’émission
de particule a par unité de temps.

A(t) = Age ™ (13)

avec :

- Ag : activité initiale de I’échantillon qui se calcule comme suit : Ay = A No.

Le probléeme se complexifie deés lors que le radionucléide est lui-méme issu d’un radionucléide. Dans
ce cas, on parle de produit de filiation et de chaine de désintégration. Un modéle mathématique,
formulé par Bateman (1910), permet cependant de décrire I’évolution du nombre, ou de ’activité
d’un produit de filiation au cours du temps.

1.2.1.b Désintégration spontanée a

La désintégration spontanée a est un processus durant lequel un radionucléide, sous ’effet d’une
répulsion coulombienne devenue trop importante, se désintégre en émettant une particule a. La
particule a correspond a un noyau d’hélium, noté “He?*.

La désintégration spontanée a est principalement présente chez les noyaux lourds dont le nombre
de nucléon (noté A = Z+N) (CETAMA, 2012), elle s’écrit selon la relation 14 ou X et Y correspondent
respectivement a l’atome initial et final
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9X = 573Y%" 4 jHe?  + Qq, (14)

avec Qq le bilan énergétique de la désintégration spontanée a. Les valeurs de bilan énergétique sont
disponibles dans la table des radionucléides du Laboratoire National Henri Becquerel (2015).

Lors de la désintégration a de ’énergie est libérée (Q,). Celle-ci est partagée entre |’atome fils,
correspondant a Y dans la relation 14, (sous forme d’énergie cinétique de recul, notée E), la
particule a (Ey) et ’émission de photons gamma (E,") dans le cas ou le noyau fils se retrouve dans un
état excité aprés la désintégration. Il faut noter que l’énergie de désexcitation du noyau fils
(désexcitation y) peut également se traduire par |’éjection d’électrons de conversion, processus en
compétition avec celui de I’émission de photons gamma. Ce partage est décrit par la relation 15.

Qo = Eq + Erecut + Ey . (15)

Etant donné une masse significativement plus importante pour ’atome fils que pour la particule a,
la plupart de U’énergie libérée au moment de la désintégration est emportée par la particule a, mais
’énergie de recul n’est pas négligeable. La relation 16 permet de calculer ’énergie cinétique
emportée par la particule a pour une désintégration spontanée donnée (CETAMA, 2012). Dans le cas
ou ’atome fils reste dans son état fondamental, alors Ej = 0. L’énergie cinétique emportée par les
particules a, émises a la suite des désintégrations spontanées a, est généralement comprise entre 4
et 8 MeV.

Eoe = ——(Qu —Ey), (16)

my + mg

avec :

- my : masse du noyau fils,
- Mg : masse de la particule q,
- Ej : énergie de transition gamma.

Dés les débuts des études sur les particules a, Geiger & Nutall (1911) ont remarqué une corrélation
entre le parcours? (R,) et la période radioactive (Ty,;) des radionucléides. Cette corrélation est
formulée a la relation 17. On constate alors que plus la période radioactive est grande, plus ln A est
petit et conduit alors le parcours R, a de petites valeurs.

' Les énergies de transitions gamma sont disponibles dans des tables renseignées par un groupe de travail
international nommé Decay Data Evaluation Project (DDEP). Ces tables sont mises a jour et trouvables sur le site du
LNHB a l’adresse suivante : http://www.lnhb.fr/donnees-nucleaires/donnees-nucleaires-tableau/. Le site du National
Nuclear Data Center (adresse : https://www.nndc.bnl.gov/ensdf/ensdf/ensdf.jsp) dispose également de ces
énergies.

2 Correspond a la distance parcourue par la particule a durant son trajet. Cette notion est détaillée au cours du
chapitre Il.
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1
InR, = ;(lnl—b), (17)

avec :

- aet b des coefficients constants dont la valeur est déterminée expérimentalement de sorte
a ajuster le modeéle aux données expérimentales.

Durant leurs expériences, Geiger & Nutall (1911) ont aussi constaté que le parcours des particules a
était aussi corrélé avec |’énergie de ces derniéres par une relation de type R, = kEX® (dans |’air),
avec k un parameétre empirique. Finalement, en remplacant dans la relation 17, la formulation de
Ry, on obtient la relation 18. Sous cette forme, on constate que plus la période radioactive du
radionucléide (émetteur de particules a) est grande et moins l’énergie cinétique de la particule a,
emportée au moment de la désintégration, est élevée. Cette corrélation est une caractéristique
unique de la désintégration spontanée a (Knoll, 2010; L’ Annunziata, 2016).

2
lnEazg(lnk+a+bln7\), (18)

1.2.2 Aérosols radioactifs naturels émetteurs de particules a

La figure 4 d’apres la CIPR 66 (1994) illustre en proportion les sources de radioactivité naturelles et
anthropiques auxquelles la population est exposée au cours d’une vie. On constate alors que la
population est en grande majorité exposée a la radioactivité naturelle, qui comprend le radon
(55 %), les rayons cosmiques (8 %) et telluriques (19 %).

B Radon 7
Rayons cosmiques Solrces
naturelles
u Rayons telluriques |
Médecine | Sources
B Industries du nucléairei anthropiques

Figure 4 : Sources de radioactivité naturelles et anthropiques auxquelles est confrontée la
population selon la CIPR 66 (1994)

Dans ’environnement, les habitations, les locaux de travail, etc., la majorité de la radioactivité a
mesurée est aussi d’origine naturelle. Elle provient de deux radionucléides a |’état gazeux, a savoir
le radon (**2Rn) et le thoron (**°Rn). Ces radionucléides se désinteégrent selon leur période
radioactive produisant de nouveaux radionucléides mais a ’état solide. Ces radionucléides solides
peuvent se fixer aux aérosols présents dans ’air formant ainsi les aérosols radioactifs naturels. Ces
derniers ont les mémes propriétés physiques que les aérosols ambiants présentés au cours de la
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premiére partie, par conséquent leur comportement dans [’air est identique (Hoover, 2011). Pour
ces raisons, les aérosols radioactifs naturels émetteurs de particules a constituent le bruit de fond
radioactif de l’atmosphére et représentent dans de nombreux pays la seconde cause du cancer des
poumons derriére le tabagisme (IARC 1998; NAS/NRC 1999; WHO 2009; ICRP 2010, 2014).

I.2.2.a Origine des gaz radioactifs naturels : le radon et le thoron

A Uorigine de la production des gaz radioactifs naturels se trouvent les éléments primordiaux qui
constituent la crolite terrestre, a savoir l'uranium (238U) et le thorium (22Th). A la figure 5 les
chaines de désintégrations radioactives successives de [’uranium (a gauche) et du thorium (a droite)
en quéte d’un noyau stable sont schématisées. Sous chaque radionucléide est reportée la période
radioactive, allant de quelques milliards d’années a quelques secondes.

28( 241 ||22Th 28Th
44710° 2 2,46.1053 1401013 1913a
234mPg /' 25, /
v / 1.17min v 6 15f‘c
234Th 20Th ' / ¥
24.1j 754a 228R4 224Rga
a7ba 366]
A
226Ra
1600 ans
220R
222Rp
3.82j
Chaine U Chaine **Th

Figure 5 : Chaines de désintégrations radioactives de l'uranium (?3U) et du thorium (?*?Th) qui
engendrent respectivement le radon (?2Rn) et le thoron (?°Rn). Les périodes radioactives (T;,;)
sont également reportées sous chaque radionucléide. La figure est issue de Nguyen (2012)

Les isotopes 222Rn et #2°Rn sont alors produits aprés un certain temps de désintégration radioactive
issus respectivement de luranium et du thorium. Contrairement a leurs parents qui sont des
radionucléides solides et qui de fait restent emprisonnés dans la crolte terrestre (sans action
mécanique extérieure), le 22Rn et le 22°Rn sont eux a l’état gazeux. L’exhalaison de ces derniers
hors de la crolte terrestre devient possible sous certaines conditions qui régissent les divers
mécanismes en amont de ’exhalaison, a savoir ’émanation et la diffusion/convection. L’émanation
correspond a la production des noyaux de radon/thoron dans les pores du milieu (ils sont alors
mobilisables) alors que la diffusion/convection transporte ces noyaux ainsi mobilisables conduisant
in fine a leur exhalaison a U’air libre. Les trois mécanismes sont représentés a la figure 6 traduite de
Wicke (1979).
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Figure 6 : Schéma des mécanismes qui engendrent [’exhalaison des gaz de radon et de thoron hors
des sols. La figure est traduite et issue de Wicke (1979)

Megumi & Mamuro (1974) ont d’abord mis en évidence, a la figure 7, la dépendance de |’exhalaison
du radon et du thoron a teneur en eau dans le matériau en utilisant des grains de granite de
différentes tailles. On constate que le taux d’exhalaison est positivement corrélé avec la teneur en
eau jusqu’a une valeur limite puis décroit. Par contre, la valeur limite est dépendante de la taille
des grains qui constituent le sol. Effectivement, dans le cas ou les grains ont un diamétre moyen de
20 pm, la valeur limite est atteinte pour une teneur en eau d’environ 5 - 10 % alors qu’elle U’est a
moins de 5 % lorsque les grains sont de 230 pym de diameétre. Bien que U’évolution du taux
d’exhalaison semble suivre une tendance similaire quelle que soit la taille des grains, il est en
revanche plus important, d’un facteur supérieur a deux, lorsque les grains sont plus petits d’un

facteur environ dix.

Taux d’exhalation (unité arbitraire)
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Figure 7 : Taux d’exhalation du thoron en fonction de la teneur en eau d’un sol simulé a partir de
grains de granite. Les disques pleins représentent les résultats obtenus pour un sol simulé avec
des grains de diamétre moyen (dn.,) de 20 um et de 230 um pour les cercles. Figure traduite issue

de Megumi & Mamuro (1974)
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L’émanation seule est le couplage de deux mécanismes, a savoir le mécanisme de recul et le
mécanisme de diffusion. Le mécanisme de recul (lié a l’énergie de recul emportée par le noyau fils
discutée a la section 1.2.1.b) est illustré a la figure 8 d’aprés Tanner (1964). Il permet au noyau de
radon/thoron, initialement piégé dans un grain de roche, d’étre « éjecté » dans un interstice ou le
mécanisme de diffusion prend le relai pour le transporter hors du sol. Nous ne discuterons toutefois
pas en détails de ces mécanismes ici, seule l’émanation dans sa globalité est présentée.

Démaine d'émanation
. de20a70nm
- o—>

«Fraln du réseau cnstallinJ

h ere
et il A : Recul d'un atome de radon

d'un grain vers un autre

B : Recul d'un atome de radon

< Air rempli partiellement A l'intérieur d'un grain
< * par de l'eau al g

C : Recul d'un atome de radon
dans |'espace des pores
rempli d'eau

Figure 8 : Illustration du mécanisme de recul présent dans ['émanation d'apres Tanner (1964)

Celui-ci a été étudié par de nombreux auteurs, tels que (Baretto, 1973; Bossew, 2003; Megumi &
Mamuro, 1974; Meslin, 2008; Shaskhin & Prutkina, 1970; Stranden et al., 1984; Strong & Levins,
1982), qui s’accordent tous a montrer l’importance de la teneur en eau (par unité de masse) dans le
sol sur le taux d’émanation. Les mesures expérimentales menées par Strong & Levins (1982) et
Folkerts (1983) respectivement sur des déchets d’une mine d’uranium et les matiéres primaires
pour la construction de batiment ont montré un taux d’émanation trés faible lorsque la teneur en
eau est inférieure a 5 %. Meslin (2008) montre lui aussi a la figure 9 un taux d’émanation du radon
qui décroit significativement pour des teneurs en eau inférieure a 10 %. Au-dela, le taux
d’émanation augmente jusqu’a une valeur limite qui correspond a une teneur en eau environ égale
a10 %.
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Figure 9 : Dépendance du taux d’émanation du radon a [’humidité relative et a la température
mesurée expérimentalement par Meslin (2008)
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Suite a I’émanation des noyaux de radon/thoron, le mécanisme de diffusion, selon la loi de Fick,
controlé par les gradients de concentrations du mélange et le mécanisme de convection induit par
les différences de pressions (loi de Dacy) transportent les noyaux mobilisables hors des sols. Etant
donné que ces différents mécanismes ne constituent pas en tant que tel le point fort de ’étude
menée au cours de la thése de doctorat, nous nous limitons ici a leur simple présentation. Par
contre, pour le lecteur intéressé, Porstendorfer (1994) présente un nombre important et détaillé
d’informations a ce sujet. Finalement, le taux d’exhalaison (en Bq.m<Z2.s™"), qui dépend de
ensemble des mécanismes présentés précédemment, peut étre décrit par la relation 19
(Porstendorfer, 1994). La constante radioactive A, plus grande pour le thoron que le radon,
engendre in fine un taux d’exhalaison d’un facteur environ 100 fois plus grand en faveur des noyaux
de thoron. Les études expérimentales menées entre autres par Folkerts (1983) et de Wicke et
al. (1978) et synthétisés par Porstendorfer (1994) sont en accord avec cet écart. Toutefois, il faut
garder a ’esprit que le taux d’exhalaison est dépendant de nombreux mécanismes qui eux-mémes
sont dépendants de paramétres liés aux sols mais aussi aux conditions atmosphériques.

€= €eap pmARB, (19)

- g : taux d’émanation,

- Pm : masse volumique du matériau,

- ag: activité spécifique,

- A : constante radioactive du radionucléide,
- Rg : longueur de diffusion.

Une fois les noyaux de radon et de thoron hors des sols ces derniers n’ont pas pour autant fini leur
périple puisque le mécanisme de diffusion s’applique toujours et tend naturellement a
homogénéiser les concentrations. Dans ’air la concentration moyenne en radon est plus élevée que
celle en thoron et ce bien que d’une part ’abondance, dans la crolite terrestre, du thorium soit
environ trois a quatre fois supérieure a celle de U'uranium (Tchorz-Trzeciakiewicz & Ktos, 2017) et
que d’autre part le taux d’exhalaison lui soit environ 100 fois défavorisant. Ceci s’explique toutefois
trés bien encore une fois en tenant compte des périodes radioactives des deux radionucléides. Le
radon est alors plus longuement affecté par le mécanisme de diffusion ce qui engendre une
meilleure homogénéisation de ce gaz dans le milieu. Hosoda et al. (2017) a étudié ’évolution
spatiale de la concentration en radon et en thoron en fonction de la distance d’une paroi dans une
chambre de mesure modéle. Les résultats reportés a la figure 10 mettent en évidence une
décroissance rapide de [’activité volumique en thoron dés lors qu’on s’éloigne de la paroi, alors que
’activité volumique en radon est stable (concentration homogéne).
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Figure 10 : Distribution spatiale des activités en radon et thoron dans une chambre de mesure
modele. La figure est traduite et est issue d’Hosoda et al. (2017)

Urosevic et al. (2008) montrent eux aussi mais de maniére théorique, a travers la figure 11, une
décroissance exponentielle de la concentration en thoron lorsqu’on s’éloigne de la paroi. Ces
résultats sont obtenus dans une condition de ventilation a flux laminaire.
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Figure 11 : Evolution de ’activité volumique en thoron en fonction de la distance du mur d’ol il
est émis. La figure est traduite et extraite de Urosevic et al. (2008)

Dans les milieux nucléarisés la concentration en radon est trés variable en fonction des conditions
extérieures et de la nature des sols et des murs. En air calme' mais filtré, comme on peut
typiquement le retrouver dans les installations nucléaires, elle varie généralement entre 0,1 et
100 Bg.m3 (IEC 61578, 1997). Dans la littérature, il est considéré une concentration moyenne pour
le radon comprise entre 10 et 40 Bq.m™ et pour le thoron environ égale a 10 Bq.m> (UNSCEAR,
1993, 2000).

' Des études de terrain menées dans différents environnements de travail par Baldwin & Maynard (1998) et Berry &
Froude (1989) ont révélées que les vitesses d’air dans les atmosphéres de travail sont en majorité relativement
faibles, comprises entre 0,05 et 0,5 m.s™'. Ces faibles vitesses permettent de qualifier |’air comme étant calme.
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1.2.2.b Produits de filiation du radon et du thoron

Des gaz diffusés dans l’air s’en suivent de nouvelles désintégrations produisant des radionucléides
mais qui sont cette fois a I’état de solide. Ces radionucléides sont issus des chaines radioactives
présentées a la figure 12 issue de Chisté et al. (2008) et de Bé et al. (2013), respectivement pour le
radon (?*?Rn) et le thoron (?°Rn). Sur cette méme figure sont aussi reportées les périodes
radioactives des radionucléides (en violet), le type de désintégration (a ou B) et l’énergie a
emportée par la particule au moment de la désintégration a (en rouge). Les fleches en rouge pour la
décroissance du radon tracent les chaines de désintégrations radioactives majoritaires.

3,8232 (8) Rn-222
jrs

100 %
5489 keV
3071 (2) po 218 —B—» At-218 —H—» Rn-218
min %
162,3 (12).10°
a | 100 % al999% a | 100 % A
6002 keV | /
26,916 (44) py, 214 iy Bi-214 —i—p Po-214
min 100 % 99.98 %
0.02 % ol 100 %
& 7686 keV 26‘::’”(44)
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Figure 12 : Chaines de décroissances radioactives du radon en haut et du thoron en bas issues
respectivement de Chisté et al. (2008) et de Bé et al. (2013). Les énergies E, (en keV) sont
reportées en rouge et les périodes radioactives en violet. Les fleches en rouge pour la
décroissance du radon tracent les chaines de désintégrations radioactives majoritaires.

Ces produits de filiation sont mesurables sous deux configurations distinctes qui, soit restent en
suspension dans l’air, soit se déposent sur une surface (sols, murs), via différents mécanismes
(diffusion, lessivage, sédimentation, etc.). Ces deux configurations correspondent a :

- la fraction libre : composée de produits de filiation récemment émis et qui réagissent
rapidement (< 1 seconde) avec les traces de gaz et vapeurs dans ’air formant ainsi des
clusters de molécules (figure 13). Il s’agit d’un ensemble radioactif de taille nanométrique
caractérisé par un Diametre Aérodynamique Médian en Activité (DAMA) allant de 0,5 a 5 nm
(El-Hussein & Ahmed, 1995; Huet, Tymen, & Boulaud, 1998; Malet, 1997; Michielsen &
Tymen, 2007; Porstendorfer, 1994; Porstendorfer, Pagelkopf, & Griindel, 2005).
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- la fraction attachée : composée de clusters radioactifs qui se sont attachés (dans un laps de
temps allant de 1 a 100 secondes) a des particules en suspension déja existantes dans ’air
(figure 13), formant ainsi des aérosols radioactifs ayant un DAMA généralement compris
entre 0,08 pm et 1pm en fonction des conditions météorologiques (El-Hussein &
Mohammed, 1998; Grundel & Porstendorfer, 2004; Mohammed, El-Hussein, & Ali, 2000;
Paatero, loannidou, lkonen, & Lehto, 2017; Papastefanou & Bondietti, 1987; Robé, Rannou,
Le Bronec, & Tymen, 1990).
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Figure 13 : Figure traduite de Porstenddrfer (1994) schématisant les différentes étapes de « vie »
d’un produit de filiation (?'®Po) du radon, lequel est émis dans ’air

Ces deux fractions distinctes en taille le sont aussi en termes de pourcentage entre elles. Le
parametre qui influe sur le ratio fraction libre/attachée est le taux d’attachement, souvent noté A,
(Papastefanou, 2008). Ce paramétre est positivement corrélé avec la concentration numérique des
particules (cm3) présentes dans lair (Kruger & Andrews, 1976; Kruger & Nothling, 1979;
Porstendorfer & Mercer, 1978; Porstendorfer & Reineking, 2000). Plus la concentration numérique
en particules dans U'air est grande, plus le taux d’attachement U'est et par effet inverse plus la
fraction libre (notée f,) diminue (figure 14). Celle-ci peut étre estimée pour les descendants du
radon par la relation empirique 20. Vargas et al. (2015) montrent eux une augmentation de la
fraction attachée d’environ 20 % (donc une diminution d’autant de la fraction libre) corrélée avec la
fumée de cigarettes faisant passer la concentration en particules de 10* a 5.10* part.cm avec un
mode a 30 nm.

= — (20)

avec C la concentration numérique en particules.
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Figure 14 : Evolution de la fraction libre du radon (noté fp,rn) €n fonction de la concentration
numeérique en particules (part.cm>). La figure est traduite et issue de Papastefanou (2008)

Ainsi, on peut par exemple s’attendre a un taux de fraction attachée élevé (supérieur a 80 %) dans
un local ou une opération basique (découpe, nettoyage, etc.) conduit a mettre en suspension une
concentration importante en fine particules.

1.2.2.c Facteur d’équilibre

Le facteur d’équilibre (noté F) sert a définir la qualité de ’équilibre de la concentration des
produits de filiation du radon émetteurs de particules a (2'®Po, 2'“Po, etc.) par rapport a la
concentration du gaz radioactif lui-méme. Ce paramétre est nécessaire dés lors que l’on souhaite
estimer les doses absorbées par le systéeme respiratoire liées au radon. Effectivement, le fait
d’inspirer puis d’expirer un gaz radioactif influe trés peu sur la dose délivrée au systéme
respiratoire. Par contre, les aérosols radioactifs (fraction attachée) une fois inhalés, peuvent se
déposer plus ou moins profondément dans le systéme respiratoire et de ce fait contribuer a délivrer
la majeure partie de la dose (Harley, 2018). De nombreuses études ont été menées par (Hou et al.,
2015; Jasaitis & Girgzdys, 2013; Khan et al., 2012) dans des environnements trés variées en
extérieurs et en intérieurs et ont montré U'influence qu’ont les conditions atmosphériques sur la
valeur du facteur d’équilibre. Par exemple, Jasaitis & Girgzdys (2013) a mesuré une corrélation
positive de Fq avec la concentration numérique de particules dans ’air, passant de 0,35 a 0,72 pour
une concentration numérique d’environ 10® particules.cm> a 10* particules.cm™ respectivement.
Soit une augmentation d’un facteur deux du paramétre Fo, pour une augmentation de la
concentration numérique d’un facteur 10. Swedjemark (1983) a mesuré des valeurs moyennes de Feq
égales a 0,51 et 0,33 dans des locaux ou les taux de renouvellement (ventilation) sont
respectivement faibles (< 0,3 h™') et plus importants (> 0,6 h''). Ainsi, de ’ensemble des études
menées par divers auteurs et qui sont synthétisées par Jing & Harly (2018), il ressort que le facteur
d’équilibre évolue positivement avec ’augmentation de la concentration numérique de particules
dans U’air et négativement avec ’augmentation du taux de renouvellement d’air (ventilation) dans
les locaux. L’UNSCEAR (2008) donne des valeurs de Fq pour l’intérieur et I’extérieur respectivement
égales a 0,4 et 0,6. Pour lévaluation des performances d’un instrument qui mesure la
contamination radioactive atmosphérique, le F., est conventionnellement fixé a 0,15 pour
reproduire une condition d’un local fortement ventilé et ou [’air est filtré.
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1.2.3 Aérosols radioactifs artificiels émetteurs de particules a

Dans ’environnement, les aérosols radioactifs artificiels ne sont présents qu’en trés petites
quantités, sous forme de traces. Ils font, entre autres, suite aux accidents nucléaires tels que
Tchernobyl, Fukushima (IRSN, 2011), etc. ainsi qu’aux retombées radioactives des essais nucléaires.
En outre, la production controlée d’aérosols radioactifs artificiels est possible selon des procédés
établis comme par exemple la nébulisation d’une solution contenant un radionucléide artificiel. La
remise en suspension accidentelle d’aérosols radioactifs artificiels, lors par exemple de la
réalisation d’opérations basiques (découpe, nettoyage, etc.) sur des matériaux contaminés en
amont, est aussi possible. Finalement, on comprend bien ici que le risque d’étre confronté a un
aérosol radioactif artificiel, bien que minime, est trés localisé aux zones de travail qui sont
nucléarisées.

1.2.3.a Aérosols radioactifs artificiels mesurés dans |’environnement

Dorrian (1997) en synthétisant 181 mesures de 21 publications a tracé a la figure 15 une distribution
cumulée qui regroupe tous les aérosols radioactifs artificiels mesurés dans l’environnement sans
avoir connaissance de ’origine ou du mécanisme de production de ces derniers. Cette distribution
met en avant une valeur « par défaut » du DAMA et de ’écart-type géométrique respectivement de
1,5 um et de 2,9. Cet écart-type géométrique trés important met en avant une possibilité que la
distribution ne soit pas monomodale.
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Figure 15 : Distribution cumulée d’aérosols radioactifs artificiels mesurés dans [’environnement
sans avoir connaissance de leur origine et du mécanisme de production (Dorrian, 1997)

Effectivement, en distinguant d’une part les aérosols radioactifs artificiels issus des retombées dans
’environnement et d’autre part ceux remis en suspension, Dorrian (1997) en utilisant les mesures
des 21 publications, trace deux distributions cumulées reportées a la figure 16. La distribution
cumulée des aérosols radioactifs artificiels, provenant essentiellement de Tchernobyl, retombés
dans Uenvironnement présente un DAMA de 0,64 um pour un écart-type géométrique de 1,5. La
distribution cumulée des aérosols radioactifs artificiels issus de diverses sources (Tchernobyl, essais
nucléaires, etc.) et remis en suspension dans ’environnement présente un DAMA de 6 pm pour un
écart-type géométrique de 1,9.
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Figure 16 : Distributions cumulées (a gauche) des aérosols radioactifs émis dans [’atmosphére a la
suite de [’accident survenu a la centrale nucléaire de Tchernobyl et retombés dans
[’environnement, (a droite) des aérosols radioactifs provenant de diverses sources (Tchernobyl,
essais nucléaires, etc.) et remis en suspension dans [’environnement. Le DAMA et [’écart-type
géométrique sont respectivement de 0,64 um et 1,5 pour les aérosols retombés et de 6 um et 1,9
pour les aérosols remis en suspension dans [’environnement. Figure extraire de Dorrian (1997)

Garger et al. (2006) ont mené une campagne de mesures durant la période de 1996 a 1999 pour
caractériser les aérosols radioactifs remis en suspension proche de la centrale nucléaire de
Tchernobyl. Les aérosols radioactifs mesurés, marqués au plutonium, présentent un DAMA variant
entre 3,5 et 11 pm. Les résultats obtenus sont en accord avec ceux présentés précédemment en ce
qui concerne les aérosols remis en suspension dans ’environnement.

En revanche, les différences significatives de DAMA entre les aérosols radioactifs artificiels remis en
suspension dans U’environnement et ceux issus des retombés dans l’environnement s’expliquent
notamment par la distance a laquelle sont effectuées les mesures par rapport au lieu d’émission.
Ces distances sont a U’échelle de pays pour les mesures des retombées alors que les remis en
suspension sont mesurés a distances « réduites » des sources. Effectivement, dans la premiére
partie de ce chapitre nous [’avons vu, les particules de diamétres entre 0,1 et 1,5 pm peuvent
rester jusqu’a 10 jours en basse atmosphére et par la méme occasion étre transportées sur de
longues distances. A Uinverse celles dont le diameétre est supérieur a 2 pm sédimentent en quelque
heure maximum ce qui ne leur permet pas d’étre transporté a longue distance.

L’ICRP Publication 66 (1994) qui évalue le transport des aérosols radioactifs dans le systéme

respiratoire utilise un DAMA de 1 pm pour les aérosols radioactifs artificiels provenant de
’environnement.
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1.2.3.b Aérosols radioactifs artificiels mesurés dans I’environnement direct de travail

En effectuant une synthése de résultats provenant de 52 publications Dorrian & Bailey (1995) ont
tracé a la figure 17 trois distributions cumulatives d’aérosols radioactifs artificiels dont les valeurs
de DAMA et d’écart-types géométriques associées sont reportées dans le tableau 4. Ces aérosols ont
été mesurés sur trois lieux de travail différents, en usines de traitement de ’uranium, en centrales
nucléaires et en centres de stockage du combustible et pour différentes activités réalisées telles
que la découpe de matériaux, la décontamination, le forage, des opérations diverses en boite a
gants, etc. A chacun de ces milieux sont associés des radionucléides artificiels qui correspondent
respectivement aux uraniféres (238U, #32Th, etc.), aux transuraniens (2*8Pu, 2°Pu, 2%0Pu et 2'Am) et a
un mélange des deux.
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Figure 17 : Distributions cumulatives des aérosols radioactifs artificiels mesurés en zone de

travail (centrales nucléaires, usines de traitement de [’uranium, centre de stockage du
combustible) pour différentes opérations réalisées (Dorrian & Bailey, 1995).

Tableau 4 : Diametres aérodynamiques médians en activité des aérosols radioactifs artificiels
mesurés dans différents environnements de travail et pour différentes activités réalisées (Dorrian
& Bailey, 1995)

Environnement de travail DAMA (pm) Ecart-type géométrique (og)
Usines de traitement de l’uranium 6,8 2,4
Centrales nucléaires 3,9 1,4
Centre de stockage (déchets/combustibles) 3,8 1,8

Cheng et al. (2004) ont caractérisé les aérosols de plutonium rejeté accidentellement hors d’une
boite a gants olU avait lieu leur production par nébulisation d’une solution contenant le
radionucléide. La distribution granulométrique a la figure 18 a été tracée a partir de laquelle un
DAMA de 4,7 pm pour un écart-type géométrique (o) de 1,4 est déduit. Ces derniers caractérisent
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[’aérosol radioactif artificiel rejeté en zone proche de travail qui correspond finalement a ce que le
procédé de nébulisation géneére.
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Figure 18 : Distribution granulométrique de [’aérosol de plutonium rejeté accidentellement hors
de la boite a gants ou la production par nébulisation avait lieu. Une loi log-normale de parametre
DAMA (4,7 um) et o4 (1,4) est ajustée sur la distribution granulométrique (Cheng et al., 2004)

L’ensemble des mesures sur les aérosols radioactifs artificiels produits dans les environnements
directs de travail met en avant des valeurs de DAMA élevés, supérieurs a 3 pm. La granulométrie des
aérosols est trés dépendante de l'opération réalisée et de Uoutil utilisé. Les valeurs de
granulométries élevées ne sont ainsi pas étonnantes au regard de la proximité du lieu d’émission a
laquelle les mesures ont été menées.

L’ICRP Publication 66 (1994) utilise un DAMA de 5 pm pour évaluer les trajectoires et in fine les
zones de dépots des aérosols radioactifs artificiels pour les travailleurs susceptibles d’étre
confrontés a ce type d’atmosphére. Le choix de cette valeur tient effectivement compte de
’ensemble des études menées dans les environnements directs de travail nucléarisés.

I.2.4 Aérosols mesurés en chantier de démantélement nucléaire

Une campagne de mesures a été réalisée par Dougniaux et al. (2015) sur un chantier de
démantélement de la centrale nucléaire de Brennilis du groupe EDF. Des opérations ponctuelles de
découpe ont été réalisées durant la campagne de mesure. Les résultats obtenus ont mis en lumiére
des informations importantes a la fois sur les caractéristiques physiques des aérosols (> 5 pm) et sur
les variations en concentration (< 30 minutes) de ces derniers.

Des filtres sur lequel ont été prélevés des aérosols pendant 4 heures sont observés au Microscope
Electronique a Balayage (MEB). Sur l’image obtenue et reportée a la figure 19, on constate d’une
part, la grande diversité dans la forme des particules prélevées et d’autre part, un nombre
significatif de particules dont la taille mesurée au MEB est supérieure a 5pum en diamétre
équivalent de Stokes, ds.. Une analyse chimique complémentaire a l’image MEB a aussi mis en
évidence la composition des particules prélevées. La majorité correspond a des oxydes de fer ou de
silice ayant des masses volumiques comprises entre 2 et 6 g.cm?. Celles-ci sont brusquement
remises en suspension a la suite des opérations basiques, telles que la découpe, le nettoyage, etc. A
noter qu’aucune présence de particules radioactives artificielles n’a été décelée lors des mesures
réalisées sur ce chantier de démantélement nucléaire.
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Figure 19 : Image obtenue au Microscope Electronique a Balayage (MEB) d’un morceau de filtre
suite a un prélevement de 4 heures en chantier de démantelement nucléaire (Dougniaux et al.,
2015)

Ce résultat issu d’un chantier de démantélement EDF vient compléter d’autres résultats de mesures
obtenus auparavant notamment par (Elder, Gonzales, & Ettinger, 1974; Marchal, 2014; Newton,
Hoover, Barr, Wong, & Ritter, 1987; Perrin, 1987). Par exemple, Newton et al. (1987), ont
caractérisé les aérosols produits lors de la découpe de métal en utilisant divers outils sur chantier
de démantelement. L’ensemble de ces résultats de mesure mettent en avant une production
d’aérosols encore une fois trés variée tant en taille, essentiellement inférieure a 10 ym, qu’en
concentration, en fonction des outils utilisés. Marchal (2014) au cours de sa thése montre qu’en
fonction des outils de découpe utilisés, la taille des particules produites peut varier entre 0,5 et 500
pum. Finalement, ’ensemble de ces résultats vont dans le sens ou de gros aérosols en concentrations
variées sont produits de maniére dépendante des opérations réalisées en chantier de
démantelement et surtout des outils utilisés.

I.2.5 Conclusion intermédiaire

Au cours de la premiére partie nous avons présenté les grandeurs physiques fondamentales qui
caractérisent un aérosol, a savoir un premier paramétre sur la granulométrie de celui-ci et un
second qui permet de caractériser la dispersion des diameétres des particules qui constituent
’aérosol. Ces paramétres sont essentiels et utilisés tout au long du manuscrit de theése.

En deuxiéme partie, nous avons présenté les caractéristiques physiques des aérosols radioactifs
naturels et artificiels émetteurs de particules a ainsi que celles des aérosols pouvant étre remis en
suspension en chantier de démantélement nucléaire. Les éléments importants suivants ont alors été
mis en évidence :

- Les aérosols radioactifs naturels sont omniprésents mais en concentration variées et
fonction des conditions de renouvellement d’air et du niveau d’empoussierement aux fines
particules de ’ambiance. Ces aérosols radioactifs naturels présentent un DAMA compris
entre 0,1 et 0,5 pm.

- Les aérosols radioactifs artificiels ne sont eux présents qu’en trés faible quantité et qu’en
cas d’incident. L’ensemble des études menées par différents auteurs s’accordent a
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caractériser les aérosols radioactifs artificiels en zones nucléarisées par un DAMA de 5 pm.
Le DAMA est toutefois corrélé au processus de production ou de remise en suspension de
[’aérosol.

- Les aérosols remis en suspension en chantier de démantélement nucléaire présentent des
tailles (0,1 a 500 pm selon U’étude de Marchal (2014)) et des formes trés variées (voir figure
19). A nouveau, la granulométrie des aérosols remis en suspension est corrélée avec
l’opération réalisée et U’outil utilisé.

Sur la base de l’ensemble de ces éléments, une approche expérimentale a été élaborée. Ainsi, la
reproduction, en laboratoire, d’une atmosphére typique de chantier de démantélement nucléaire a
permis la caractérisation du comportement d’un moniteur de mesure de la contamination
radioactive atmosphérique.

.3 Approche expérimentale pour la reproduction
d’atmosphéres représentatives de celles mesurées en
chantiers de démantélement nucléaire

La reproduction d’atmosphéres représentatives de celles mesurées en chantier de démantéelement
nucléaire passe par la mise en place d’un couplage de dispositifs. Un premier dispositif est utilisé
pour la production maitrisée et controlée en temps réel et continu d’aérosols non-radioactifs en
concentrations et en granulométries variées. Un second est quant a lui utilisé pour la production
également maitrisée et controlée des aérosols radioactifs naturels qui sont omniprésents.

I.3.1 Chambre de génération d’aérosols non-radioactifs

Pour simuler la remise en suspension des aérosols exclusivement non-radioactifs, nous avons
spécifiquement concu au laboratoire une chambre de génération d’aérosols non-radioactifs, laquelle
est schématisée a la figure 20. Ce dispositif est constitué de deux parties :

- La partie supérieure est constituée de plusieurs éléments, a savoir un générateur de
particules, le Rotative Brush Generator (RBG), d’une vanne reliée a un filtre Trés Haute
Efficacité (THE) et d’un orifice d’injection de [’aérosol dans la chambre.

- La partie inférieure, que constitue la chambre (largeur = 0,505 m, profondeur = 0,400 m et
hauteur = 0,605 m) dans laquelle I’atmosphére en aérosols est simulée, est pourvue d’un
ensemble filtre THE-débitmeétre-pompe et d’un compteur optique de particules (COP) de
type Grimm modele 1.109.
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Figure 20 : Schéma de la chambre de génération d’aérosols non-radioactifs. La génération
d’aérosols est possible a l’aide du générateur a brosse rotative (Rotative Brush Generator, RBG).
Le contréle en temps réel de la concentration et de la granulométrie des aérosols injectés est
assuré par un compteur optique de particules (COP) de type Grimm. Dimensions de la chambre :
largeurc = 0,505 m, profondeur. = 0,400 m et hauteur = 0,605 m

Le dispositif expérimental a été qualifié au cours d’une étude préliminaire. La qualification a
permis d’assurer que les conditions reproduites dans la chambre expérimentale soient bien
représentatives de celles mesurées en chantier de démantélement nucléaire. La procédure de
qualification spécifique a reposé sur trois parametres : la granulométrie des aérosols injectés et
prélevés, la variabilité en concentration d’aérosols produits et injectés et enfin ’homogénéité de la
concentration en aérosols dans [’enceinte. Finalement, la validation expérimentale du dispositif vis-
a-vis de ces trois parametres a été présentée lors du Congrés Francais sur les Aérosols 2019 (CFA
2019) par Hoarau et al. (2019), consultable pour plus d’informations.

I.3.1.a Caractéristiques des aérosols non-radioactifs

De nombreuses particules mesurées en chantier de démantélement nucléaire (voir figure 19)
présentent des diamétres aérodynamiques dans une gamme allant de 7 ym a 120 pm. Ainsi, le choix
des aérosols a injecter dans la chambre expérimentale pour simuler ceux des chantiers de
démantelement nucléaire s’est fait en considérant trois critéres :

- large gamme en taille de particules permettant de simuler une diversité tout aussi large de
conditions atmosphériques,

- forme irréguliére des particules,

- masse volumique proche de celles des particules mesurées en chantier.

La poudre d’alumine (Al,05), regroupant ces trois critéres avec une masse volumique de 3,95 g.cm?3,
est choisie. A la figure 21 est reportée une photographie prise au Microscope Electronique a
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Balayage (MEB) de l’aérosol d’alumine échantillonné et collecté sur un filtre a membranes
microporeuses. Les particules photographiées ont comme caractéristiques celles de ’aérosol C dans
le tableau 5.

x1,500 10um

Figure 21 : Aérosol d'alumine (Al,03), échantillonné et collecté sur un filtre @ membranes
microporeuses, observé au Microscope Electronique a Balayage (MEB)

Quatre granulométries (dénommées A, B, C et D) de cette poudre ont été sélectionnées pour
’étude afin de couvrir une large gamme de conditions atmosphériques. Dans le tableau 5 sont
reportées les caractéristiques des quatre aérosols mis en ceuvre dans ’étude. Ils sont mesurés apres
aérosolisation de la poudre dans la chambre a ’aide d’un Particule Size Distribution (PSD) de type
Aerosizer. Les résultats bruts obtenus sont ensuite corrigés du biais de mesure engendré par
|’Aerosizer qui sous-estime la granulométrie des particules lorsqu’elles sont non sphériques. En
effet, les études menées par Cheng et al. (1993) mettent en avant une sous-estimation allant de 20
a 50 %. Peillon et al. (2011) ont réalisé une étude spécifique afin de quantifier le biais de mesure
pour des aérosols d’alumine en comparant les résultats de mesures obtenus avec |’Aerosizer avec
ceux obtenus en utilisant une autre technique, soit le Coulter. La sous-estimation est alors de 32 %
pour les aérosols d’alumine. Ainsi, DAMMy;.is représente les valeurs corrigées de la granulométrie des
aérosols générés dans la chambre. Ce dernier paramétre est adapté et utilisé pour décrire le
mouvement de la particule dans ’air. Dés lors que la particule est collectée, le DEyMM caractérise
mieux sa géométrie. Il est calculé en utilisant ’équation 3 et les valeurs de facteur de forme
déterminées par Mark et al. (1985) et Witschger et al. (2002, 2004).
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Tableau 5 : Caractéristiques des aérosols (A, B, C et D) utilisés dans notre étude. La seconde et
troisieme ligne correspondent respectivement aux valeurs corrigées du biais de mesure qui est de
32 % pour ce type d’aérosol et a [’écart-type géométrique. Dans la quatrieme ligne sont reportées

les valeurs du facteur dynamique de forme déterminées par Mark et al. (1985) ainsi que
Witschger et al. (2002, 2004) permettant de calculer le DEyMM reporté a la cinquiéme ligne

Type A B C D
DAMMyizis (HM) 9,0 12,8 17,8 56,9
oq 1,86 1,76 1,30 1,39

% 1,55 1,50 1,60 1,20
DE,MM (um) 5,7 7,9 11,3 31,4

1.3.1.b Génération des aérosols non-radioactifs

Les poudres a générer sous forme d’aérosols dans la chambre sont disposées dans le RBG, lequel se
situe en partie supérieure. La concentration en aérosols injectée dans la chambre est gérée a partir
des parameétres sélectionnés sur le RBG, a travers une vitesse de montée de piston, une vitesse de
rotation de la brosse et un débit d’air. Au cours de ’étude, ces paramétres sont fixés aux valeurs
respectives suivantes : 1 mm.h”, 1200 tr.min' et un débit d’injection d’air de 50 L.min"'. De
maniéere a ne pas mettre en surpression la chambre, la vanne supérieure est ouverte, donnant acces
au filtre THE, et I’ensemble filtre THE-débitmeétre-pompe en partie inférieure est activé et fixé a un
débit d’aspiration de 60 L.min"'. Ce débit d’aspiration est choisi environ 10 L.min"' plus élevé que le
débit d’injection d’aérosols de maniére a diluer légérement la concentration en aérosols injecté
dans la chambre.

Une fois ’ensemble de ces parameétres fixés, la génération d’aérosols dans la chambre est stable en
concentration et ce sur toute la durée de génération et pour les quatre granulométries d’aérosols.
La figure 22, illustre un exemple de la stabilité en concentration de ’aérosol D (a Cequiibre) injecté
dans la chambre durant une génération et mesurée par pas de temps de 6 secondes par le compteur
optique de particules disposé dans la chambre.
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Figure 22 : Exemple de ’évolution de la concentration en aérosol avant et pendant la génération
de [’aérosol D mesurée par le COP de type Grimm
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La génération de pic en concentration d’aérosols est également possible a ’aide de ce dispositif.
Pour ce faire, |’aérosol est dans un premier temps généré, comme indiqué précédemment, pendant
une durée variable. La réduction rapide de la concentration en aérosols injectée dans la chambre se
fait dans un second temps en coupant la génération d’aérosols (en partie supérieure) et en
augmentant le débit d’aspiration de U’ensemble filtre THE-débitmetre-pompe de la partie
inférieure. Le débit d’aspiration peut étre fixé jusqu’a une valeur d’environ 170 L.min".

La figure 23, illustre un exemple de génération d’un pic d’aérosols dans le volume de la chambre,
mesuré par le compteur optique de particules. C’est-a-dire la génération de l’aérosol D sur une
durée (ici) de 90 secondes, laquelle est suivie d’une purge visant a réduire la concentration
d’aérosols. Cette réduction d’aérosols en absence de terme source est décrite par ’équation 21,
issue de Gensdarmes (2003). Celle-ci a pour solution la relation 22, en considérant que la
concentration initiale est la concentration a l’équilibre.
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Figure 23 : Exemple de la génération d'un pic en concentration en aérosol D dans la chambre
mesuré par le COP de type Grimm

dC(t, dp) _ Qp Vs Seff
T_ —V—eC(t,dp)—V—eC(t,dp), (21)
0t d.) = Comunone () ( _t )
= 7 T X —
» Up équilibre  dp ) €XP T(dp) ) (22)

avec :

- Sef @ surface de filtration,

- Q,: débit des systémes d’aspiration, soit de ’ABPM203M, du COP et de la pompe en partie
inférieure de la chambre,

-V, : vitesse terminale de chute,

- Cequinibre(dp) : concentration d’aérosols a I’équilibre,

- Ve : volume de ’enceinte,

Ve . A 1 ’ A
- t(dy) = EER constante de temps de |’épuration d’aérosols.
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I.3.2 Banc d’essais ICARE pour la génération d’aérosols radioactifs
naturels

La production des aérosols radioactifs naturels essentiels pour simuler une atmosphére réelle est
possible grace au banc d’essais ICARE. Celui-ci a été concu dans les années 1980 par Ammerich
(1989) pour justement évaluer les performances des moniteurs de mesures de la contamination
radioactive atmosphérique (CAM) dans des conditions représentatives de fonctionnement, lesquelles
sont maintenant stipulées dans les normes IEC (IEC 60761:2002, IEC 61171:1992, IEC 61578:1997). Ce
banc d’essais unique en Europe, représenté a la figure 24 issue de Monsanglant-Louvet et al. (2008),
permet de générer des aérosols radioactifs naturels (2'®Po, #'“Pb, 2'“Bi, 2'“Po) et artificiels (tel #°Pu,
137Cs, %9Co, 9Sr) calibrés en taille et en activité. Ces aérosols radioactifs aprés production (dans la
partie basse de la figure) sont transportés en amont (partie haute) de la veine aéraulique dont le
débit est régulé a environ 56 m3.h"'. En aval de la veine (en vert, a droite) sont disposées des
cannes de prélévements isocinétiques (pour des débits de prélévement compris entre 1 et
1000 L.min"") permettant la mesure des aérosols radioactifs produits et injectés dans la veine. Dans
notre étude, seule la partie dédiée a la génération d’aérosols radioactifs naturels (en bleu, a
gauche sur la figure 24) est utilisée et présentée ci-apres.

g T tox INJECTION DES AEROSOLS RADIOACTIFS
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Figure 24 : Vue schématique du banc d’essais ICARE. (En bleu, a gauche) la partie dédiée a la
production d’aérosols radioactifs naturels. (En orange, au milieu) la partie dédiée a la production
d’aérosols radioactifs artificiels. (En vert, a droite) la partie dédiée aux systémes de mesures des

aérosols radioactifs naturels ou artificiels ou encore des deux en méme temps. Figure issue de

Monsanglant-Louvet et al. (2008)

1.3.2.a Génération des aérosols radioactifs naturels

Le banc d’essais ICARE permet de générer une atmospheére controlée en radioactivité naturelle.
Celle-ci est composée du gaz radioactif (radon : 222Rn) et de ses descendants solides. Toutefois,
étant donné les périodes radioactives et le temps de séjour dans la veine, seuls les quatre premiers
descendants a vie courte (2'®Po, 2'“Pb, 2'?Bi et 2'“Po) sont mesurables. Le banc d’essais ICARE permet
de générer une activité volumique en radon et descendants entre 1 Bq.m et 300 Bq.m3.
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I.3.2.a.1 Production du gaz radioactif, le radon (?22Rn)

Le radon est produit par trois sources de radium (*?®Ra), imprégnées dans des feutres
(Guélin, 1993). Ces derniéres sont placées dans des compartiments distincts dans lesquels il est
possible de faire circuler un débit d’air de 1 L.min"' afin de transporter le radon qui exhale de la
source de %?%Ra. Un systéeme de vannes permet de choisir la source de radium en fonction de
’activité en radon que ’on veut mettre en ceuvre dans la veine aéraulique. Avant l’arrivée du gaz
radioactif naturel dans la veine aéraulique, il est introduit dans un volume de vieillissement de
0,1 m3. Dans ce volume, le gaz est mélangé a des aérosols non-radioactifs qui sont produits en
périphérie.

I.3.2.a.2 Production des aérosols non-radioactifs de chlorure de césium (CsCl)

Les aérosols non-radioactifs sont produits par un générateur a ultrasons, lequel est schématisé a la
figure 25. Une solution d’eau, a laquelle est ajouté du sel de chlorure de césium (CsCl), est
nébulisée par une surface vibrante conduisant a la production de microgouttelettes. Ces derniéres
sont dispersées et entrainées par un premier flux d’air sec, puis elles sont séchées par un second
flux d’air sec produisant ainsi les aérosols solides de CsCl. Les débits d’air pour la dispersion et le
séchage sont respectivement de 20 L.min"" et de 180 L.min™". Ils sont fixés a ces valeurs de maniére
d’une part a réduire la dispersion du diameétre des aérosols produits (écart-type géométrique),
compris entre 1,3 et 1,5 (Bémer & Tierce, 1996), d’autre part a avoir dans le temps une stabilité
certaine de la granulométrie et de la concentration des aérosols produits (Ammerich, 1989).

€ Aerosols de CsCl
Air sec pour disperser les . °‘ 1 .' . :
gouttelettes > Air sec pour sécher les
— } gouttelettes de solution
v Gouttelettes de
RS solution
U LT, U (eau + CsCl)
b
L]

Circulation du liquide a nébuliser
(eau + CsCl)

Figure 25 : Schéma d'un générateur d’aérosols a ultrasons

Le diamétre des microgouttelettes (d,g) produites est fonction de la fréquence de vibration (f en Hz)
de la surface vibrante, de la tension superficielle de la solution (y) et de la masse volumique du sel
(Pcscr)- L est déterminé a ’aide de la relation 23 issue de Charuau (1991) ou k est une constante
expérimentale liée au générateur d’aérosols a ultrasons.

v \/3
dyg =k <81T ) £2/3 | (23)
Pcsal
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Tandis que le diamétre équivalent en volume (de,) de la particule solide produite apres séchage de
la microgouttelette se calcule a l’aide de la relation 24 (en faisant |’hypothése d’un aérosol plein et
homogeéne).

Cm
Gev = dig <pCsC1> ’ (24)

avec :

- Cm : concentration massique du sel en solution (kg.m3),
- Pcsct : Masse volumique du sel (3,99 g.cm3).

On a vu que le comportement de ’aérosol dans le domaine qui nous intéresse est principalement
caractérisé par le diamétre aérodynamique. De ce fait, a ’aide des équations 2 (pour d.,), 3 (pour
dse) et 10 (pour Cu(dp)), nous pouvons déterminer (relation 25) le diametre aérodynamique de
[’aérosol sec en fonction du diamétre des gouttelettes d’eau salée.

C. \/3 Cu(d
dae — dug( m > pCsCl. ( ev), (25)
Pcscl PoX Cu(dae)

-y : facteur de forme égal a 1,07 pour des particules de forme cubique telle que présentée
par les particules de CsCl (Baron & Willeke, 2001; Hinds, 1999).

avec :

Les conditions de fréquence de vibration, de concentration massique du sel en solution, de débit
d’air de dispersion et de débit d’air de séchage des gouttelettes sont fixées de maniére a générer
des aérosols de CsCl non radioactifs de d,. de 0,2 pm pour une concentration de l’ordre de 108 a
10"° particules.m3. Ces aérosols sont ensuite injectés a un débit de 1 L.min' dans le volume de
vieillissement. Ces valeurs sont celles préconisées par la norme IEC 61578:1997 pour représenter les
conditions atmosphériques radioactives naturelles d’une installation. Ainsi dans le volume de
vieillissement, le mélange du radon et des aérosols non-radioactifs conduit a la production de la
fraction attachée. Celle-ci présente alors un DAMA de 0,2 pm.

1.3.2.b Caractéristiques des aérosols radioactifs naturels

Avant lutilisation de ’atmosphére radioactive naturelle produite, ’activité du radon, de ses
descendants ainsi que la proportion en fraction libre et fraction attachée sont mesurées. Pour cela,
deux systémes de prélévement sur filtre sont disponibles a la sortie du volume de vieillissement
(repérés aux numéros 1 et 2 sur la figure 24). Le systeme numéroté 1 permet de ne prélever que la
fraction attachée car est équipé d’une grille métallique qui collecte la fraction libre. Le systeme
numéroté 2 préléve quant a lui la fraction totale (fraction libre et fraction attachée) des
descendants du radon.

Un prélévement sur filtre est effectué simultanément sur les deux voies, lequel est suivi de la
méthode des trois temps de comptage global initialement développé par Tsivolgou (1953) et
améliorée par Thomas (1972). Les trois temps de comptage sont effectués sur un détecteur
nucléaire et ont pour but de discriminer les quatre descendants a vie courte du radon, a partir de la
période radioactive (Ty,;). Puis a ’aide d’un jeu d’équations Thomas (1972), il est possible de
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déterminer ’activité du gaz radon, de ses quatre premiers descendants, la proportion en fraction
attachée/libre ainsi que le facteur d’équilibre.

L’ensemble de nos essais sont réalisés selon une configuration d’aérosols radioactifs naturels telle
que présentée dans le tableau 6. La concentration numérique en aérosols radioactifs naturels est
suivie en temps réel et en continu a ’aide d’un Condensation Particle Counter (CPC) situé entre le
générateur d’aérosols a ultrasons et le volume de vieillissement. Une dilution d’un facteur environ
1000 est appliquée sur la concentration en nombre mesurée par le CPC pour obtenir la
concentration en nombre dans la veine. Effectivement, le débit de soufflage dans la veine est, pour
rappel, d’environ 56 m3.h".

Tableau 6 : Caractéristiques de [’atmosphere radioactive naturelle générée dans la veine ICARE et
prélevé dans le dispositif expérimental

. Fraction g R Activité 2'8Po |  Activité #'“Po
?An'f’; C?"gfpiﬁﬂ;’” attachée/libre ACt(B”tfn_3)R” (FA+FL) (FA+FL)
H part. (FA/FL) q- (Bq.m?) (Bq.m?)
0,2 5420 0,6 /0,4 - 30 - 15 -5
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I.3.3 Couplage du banc d’essais ICARE avec la chambre de génération des
aérosols non-radioactifs

Le couplage de la voie de génération des aérosols radioactifs naturels du banc ICARE avec la
chambre de génération d’aérosols non radioactifs est schématisé a la figure 26. C’est grace a celui-
ci que la caractérisation du comportement d’un CAM dans des situations typiques de chantier de
démantélement nucléaire a été possible au cours du travail de thése de doctorat. Dans la chambre
de génération des aérosols non-radioactifs, la téte de prélévement d’un CAM est exposée a des
situations maitrisées et controlées en temps réel et en continu.
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Figure 26 : Illustration schématique du couplage ICARE (voie aérosols radioactifs naturels) -
chambre aérosols non-radioactifs. La téte de prélévement du CAM est disposée dans la chambre
pour y étre soumise a des atmosphéres simulées de chantier de démantelement nucléaire

Ce couplage permet d’élargir les capacités du banc d’essais ICARE en lui offrant la possibilité de
reproduire en laboratoire des situations atmosphériques telles que mesurées dans des milieux ou
des opérations basiques sont réalisés. Ainsi, a termes les performances des instruments de mesures
de la contamination radioactive, qui sont dédiées a ces types d’environnements, pourront étre
évaluées a l'aide de ce couplage. Les normes internationales qui stipulent des conditions
atmosphériques pour évaluer ces instruments de mesures pourront également évoluer en prenant en
compte les nouvelles capacités du banc ICARE.
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CHAPITREIl : MESURE EN TEMPS REEL ET EN
CONTINU DE LA CONTAMINATION RADIOACTIVE
ATMOSPHERIQUE PAR LES CAM

La caractérisation des conditions atmosphériques auxquelles peuvent étre soumis les CAM en milieux
nucléaires, a permis [’élaboration d’un dispositif expérimental. Celui-ci, présenté au chapitre
précédent, permet maintenant de reproduire des atmospheéres atypiques, lesquelles sont souvent
observées lors des émissions de faux positifs. La caractérisation du comportement d’un CAM exposé
a des situations atypiques est désormais possible. Il est avant tout nécessaire de comprendre le
fonctionnement général d’un CAM, lequel est présenté sous forme de logigramme a la figure 27.
Pour Uexpliquer, nous avons concu ce chapitre selon trois parties majeures, qui suivent le
déroulement logique des mesures effectuées en temps réel et en continu par le CAM. Ces parties
permettent également de mettre en avant et de discuter des parameétres qui influencent in fine la
mesure nucléaire effectuée par le CAM.

La premiére partie est consacrée au systéme de préléevement d’air du CAM. Celui-ci échantillonne et
collecte les aérosols par filtration sur filtre. Ces deux processus distincts font appel a diverses
notions, Uefficacité d’échantillonnage et les différents mécanismes de collecte des aérosols. Leurs
présentations nous permettra de connaitre respectivement la granulométrie des aérosols qu’est
réellement capable d’échantillonner la téte de prélévement du CAM et le comportement des
aérosols radioactifs naturels dans une structure granulaire formée, en surface du filtre du CAM, a la
suite d’échantillonnage d’aérosols non-radioactifs. Ainsi, nous serons plus a méme d’aborder la
seconde partie consacrée a la mesure nucléaire en connaissant ceux a quoi peuvent étre confrontés
les aérosols radioactifs naturels.

Dans la seconde partie, nous présenterons tout d’abord le principe utilisé pour la détection de
particules ionisantes, soit ’interaction des particules a avec la matiére. Dans un second temps
viendra la présentation de la dégradation de la radioactivité dans les différents atténuateurs
pouvant se trouver entre le filtre de prélévement et le détecteur nucléaire du CAM. Ainsi, nous
mettrons en avant deux situations distinctes auxquelles les CAM peuvent étre soumis, a savoir celles
rencontrées en conditions normatives IEC et celles hors des conditions normatives IEC. Dans ces
derniéres conditions, un biais dans la mesure de la radioactivité est mesuré. Nous verrons alors la
conséquence directe sur |’évolution du bruit de fond mesuré aux basses énergies, lesquelles sont
associées pour la mesure des aérosols radioactifs a-artificiels.

L’objet de la troisiéme partie sera finalement de présenter le traitement systématique réalisé par
le CAM quelle que soit la situation d’exposition. A U'appui des différences de dégradation de la
radioactivité mesurée en conditions IEC et hors conditions IEC, nous mettrons en avant les limites
actuelles du CAM, notamment dans la compensation du bruit de fond. De ces limites, est introduite
une méthode permettant de caractériser a postériori les contributions réelles des traines en
énergies des pics a-naturels au bruit de fond mesuré aux basses énergies. Ces méthodes permettent
de définir la valeur réelle du parameétre de traine a utiliser par [’algorithme de calcul du CAM pour
estimer le bruit de fond et in fine le compenser.
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Figure 27 : Principe de fonctionnement général d’un CAM sous forme de logigramme
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II.1 Mécanismes régissant |’efficacité d’échantillonnage et
de collecte par filtration des aérosols

II.1.1 Prélévement et échantillonnage des aérosols de |’ambiance

Le moniteur de mesure de la contamination radioactive atmosphérique (CAM) dispose d’un systéme
de prélévement d’air omnidirectionnel, lequel est schématisé a la figure 28 (a gauche). Les aérosols
échantillonnés par ce systéme sont directement collectés par filtration en surface d’un filtre. Ce
processus d’échantillonnage est schématisé sur la méme figure 28 (a droite), avec les disques bleus
qui représentent les aérosols et les traits pointillés représentent les lignes de courant du fluide qui
portent I’aérosol. L’aérosol collecté par le filtre est qualifié comme étant |’aérosol échantillonné.
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Figure 28 : (a gauche) Géométrie de la téte de prélevement d’un moniteur de la contamination
radioactive atmosphérique de type ABPM203M. (a droite) Schéma du processus d’échantillonnage
de [’aérosol ambiant avec les aérosols en disques bleus et les lignes de courant du fluide en traits

pointillés

L’échantillonnage d’aérosols ambiants correspond a la proportion des aérosols qui est collecté par
rapport a ceux qui sont réellement présents dans l’air. C’est un processus physique complexe qui
dépend de nombreux parameétres liés ala fois a l’aérosol, de par ses propriétés physiques
(section I.1), a ’écoulement d’air a proximité du dispositif de prélévement et au dispositif de
prélévement lui-méme (Renoux & Boulaud, 1998).

Une question essentielle se pose toutefois sur la représentativité de l’aérosol échantillonné par
rapport a l’aérosol ambiant. Afin de prévenir le risque d’exposition interne aux rayonnements
ionisants, il est nécessaire que les aérosols échantillonnés soient ceux que les travailleurs sont
susceptibles de réellement respirer. Trois fractions conventionnelles sont définies par la CEN (1993)
et représentées a la figure 29. Les fractions définies par la CEN (1993) le sont pour un air en
mouvement, soit avec des vitesses d’air comprises entre 1 et 4 m.s”'. En revanche, dans les
atmospheéres de travail ’air est considéré comme calme (section 1.2.2). Une nouvelle convention de
la fraction inhalable pour l’air calme a alors été proposée par Aitken et al. (1999), laquelle est
représentée en trait épais sur la méme figure 29 et concerne le cadre de ’étude.

- La fraction inhalable qui correspond a la probabilité moyenne d’inhalation par le nez et par
la bouche de ’aérosol.

- La fraction thoracique qui correspond a la probabilité moyenne qu’ont les particules
inhalées de pénétrer au-dela du larynx.

- La fraction alvéolaire qui correspond a la probabilité moyenne qu’ont les particules
inhalées de pénétrer dans les alvéoles pulmonaires.
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~~~~~~~~ Fraction alvéolaire (CEN, 1993)) - - -Fraction thoracique (CEN, 1993)
——~Fraction inhalable (CEN, 1993) ==Fraction inhalable d'Aitken et al. (1999)
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Figure 29 : Fractions conventionnelles définies par la CEN EN 481 (1993) pour [’air en mouvement
(vitesses d’air comprises entre 1 et 4 m.s') et fraction inhalable proposée par Aitken et al. (1999)
pour Uair calme

Le choix de la fraction a échantillonner pour caractériser le risque sur la santé se fait en liaison
avec la toxicité des polluants présents dans ’air. De maniére générale et légitime la fraction
inhalable est considérée dés lors qu’il est question de particules radioactives. Effectivement, de
maniére a limiter le risque face a l’exposition aux rayonnements ionisants, il est courant de choisir
la voie la plus pénalisante. Ainsi, les CAM qui assurent la radioprotection des travailleurs devraient
normalement étre concus de maniére a étre capable de prélever dans [’air ambiant des aérosols de
la fraction inhalable définie par Aitken et al. (1999).

Deux parameétres importants sont a considérer pour ’échantillonnage représentatif de l’aérosol en
condition d’air calme (Agarwal & Liu, 1980; Armbruster, 1985; Davies, 1968; Gorner, Witschger,
Roger, Wrobel, & Fabriés, 2008; Roger, Fabriés, Gorner, Wrobel, & Renoux, 1998; Witschger, 1996).
Ces paramétres sont :

- le nombre de Stokes (défini a I’équation 26), qui caractérise |’inertie de |’aérosol et donc sa
faculté a suivre les lignes de courant du fluide. Plus U’inertie est grande, moins ’aérosol suit
les changements brusques de direction des lignes de courant du fluide.

- le rapport de la vitesse de sédimentation de la particule (v) a la vitesse d’air au niveau de
la fente annulaire (U,;) induit par Uaspiration du dispositif de prélévement (équation 27).
Plus ce rapport est petit et moins l’influence de la vitesse de sédimentation est importante.

podglecu(dae) Uair
Stk = ———
18 1y o (26)
" @)
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avec h la grandeur qui caractérise l'ouverture de la fente annulaire, soit pour nous la distance
filtre - détecteur.

McFarland et al. (1991) ont mené une étude pour caractériser, entre autres, ’efficacité
d’échantillonnage d’un CAM, lequel a une géométrie trés proche de celle de ’ABPM203M. Avec leur
systeme de prélévement, le réglage de la distance source - détecteur (h) et du débit de
prélevement est possible ce qui permet de mettre en évidence U’effet du nombre de Stokes et du
parameétre R sur Uefficacité d’échantillonnage d’aérosols. Les résultats obtenus sont reportés a la
figure 30 avec :

- a gauche: Uévolution de Uefficacité d’échantillonnage en fonction du diamétre
aérodynamique en condition d’air calme (vitesse d’air égale a 0,3 m.s™") pour trois débits de
prélevement d’air différents, soit 113 L.min"' (carrés), 57 L.min"' (triangles) et 28 L.min"’
(ronds) et une distance h filtre - détecteur de 7 mm. Le fait d’augmenter le débit
d’aspiration d’air sans modifier h, conduit a la fois a augmenter le nombre de Stokes et a
diminuer le rapport R. Ainsi, l'inertie des particules a échantillonner augmente et provoque
une diminution de U’efficacité d’échantillonnage.

- a droite : U’évolution de Uefficacité d’échantillonnage pour des particules de diameétre
aérodynamique égal a 10 um fonction de la distance filtre - détecteur pour un prélévement
constant a 57 L.min"' dans des conditions d’air calme. L’augmentation de la distance h tout
en gardant un débit constant conduit cette fois a diminuer le nombre de Stokes et a
augmenter le rapport R. L’inertie des particules diminue et Ueffet de la vitesse de
sédimentation pour des particules de 10 pm n’est pas significatif. Ainsi, ’efficacité
d’échantillonnage augmente.
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Figure 30 : A gauche : évolution de [’efficacité d’échantillonnage en fonction du diamétre
aérodynamique en condition d’air calme (vitesse d’air a 0,3 m.s’') pour trois débits de
prélevement d’air différents, soit 113 L.min" (carrés), 57 L.min' (triangles) et 28 L.min" (ronds)
et une distance h filtre - détecteur de 7 mm. A droite : évolution de [’efficacité
d’échantillonnage pour des particules de d,. de 10 um en fonction de la distance filtre - détecteur
pour un prélevement a 57 L.min"" dans des conditions d’air calme. Résultats issus de McFarland et
al. (1991).
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Ainsi, on comprend qu’un compromis entre le nombre de Stokes et le paramétre R est a
« respecter » pour obtenir un échantillonnage d’aérosols représentatif. Sur la téte de prélévement
du CAM ABPM203M une distance de 12 mm sépare le filtre du détecteur (voir figure 28). Le débit de
prélévement nominal est de 35 L.min™". Ce qui fait, que l’échantillonnage de ’ABPM203M se situe au
moins au méme niveau que la courbe en trait plein du graphique de gauche a la figure 30.

Une étude a toutefois été menée a U'IRSN par Fauvel et al. (2009), a la demande d’EDF, pour
caractériser ’efficacité d’échantillonnage de la téte de prélévement d’un CAM type ABPM203M. Ces
essais ont été réalisés dans la Chambre d’Essais pour les Préleveurs Individuels et d’Ambiance
(CEPIA). Les résultats obtenus pour les deux granulométries d’aérosols mise en oceuvre, soit
d.e = 1,9 pm (cercle) et 6,5 ym (carré vide) pour un écart-type géométrique respectif de 2,10 et
1,80, sont présentés a la figure 31. La fraction inhalable d’Aitken et al. (1999) est également
reportée avec laquelle il est facile de comparer la capacité d’échantillonnage de la téte de
prélevement a la fraction inhalable d’un travailleur.

Il a été nécessaire de compléter significativement ces données afin de déterminer un diametre de
coupure de la téte de prélévement du CAM type ABPM203M. Trois points supplémentaires sont alors
reportés sur la méme figure 31, lesquels ont été mesurés dans le cadre de la thése et dans des
conditions identiques a celles utilisées par Fauvel et al. (2009). Par extrapolation de ces données
expérimentales, un diamétre de coupure dans une gamme de 50 pm a 60 pm a été déduit. Ainsi,
’efficacité d’échantillonnage du CAM est comparable (au moins jusqu’a d.. égal a 24,3 ym) a la
fraction inhalable d’Aitken et al. (1999) et va dans le sens de la radioprotection des travailleurs car
le moniteur peut échantillonner les aérosols inhalables.

O dae=1,9um; ag=2,10 (Fauvel et al., 2009) A dae=243pum;og =1,35
O dae=6,5um;og= 1,80 (Fauvel etal., 2009) B dae=434pum;og=142
¢ dae=136um;og =1,22 = == Fraction inhalable d'Aitken et al. (1999)
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Figure 31 : Efficacité d'échantillonnage de la téte de prélévement d’un CAM de type ABPM203M
en fonction du diamétre aérodynamique des aérosols

La capacité a pouvoir échantillonner une large gamme en taille d’aérosols est importante puisque la
radioactivité aéroportée, notamment les radionucléides d’origine artificielle, peut se trouver sur
toute taille de particules. En revanche, le fait d’échantillonner des aérosols non-radioactifs
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présentant une granulométrie importante conduit a des inconvénients dans le cas de la
spectrométrie a en temps réel et en continu, lesquels engendrent in fine une dégradation de la
résolution du spectre.

11.1.2 Collecte des aérosols par filtration sur filtre du CAM

Les aérosols échantillonnés par le CAM sont ensuite directement collectés par filtration sur filtre.
Les filtres utilisés par les CAM sont préférentiellement (mais pas exclusivement) des filtres a
membranes (Charuau & Letourneau, 1993). Effectivement, ils permettent de collecter les aérosols
majoritairement en surface, ce qui est essentiel pour mesurer les particules a en temps réel avec
une bonne résolution en énergie (Grivaud et al., 2004 ; Hoover, 2011), d’autant plus nécessaire
pour la détection de petites quantités de radioactivité a-artificiels qui sera discutée plus loin.

Une étude comparative a été menée par Hoover et al. (1992) montrant de meilleures performances,
en termes de résolution en énergies des spectres, obtenues avec ’utilisation de filtres a membranes
de type FSLW (figure 32). Ces types de filtres sont couramment utilisés par les CAM.

7 -
6 - Millipore FSLW
Teflon Membrane Filter \
wn 5 1
€
3
S 4
et Millipore SMWP ‘
& 37 Mixed Cellulose Ester
s Membrane Filter
[a ¥
2 PE
Whatman 41 'r-_?:
Cotton Fiber Filter 'y
b N
0 1 2 3 4 5 6 7 8 9 10
Alpha energy (MeV)

Figure 32 : Illustration de la résolution en énergie des descendants solides du radon obtenue pour
différents types de filtres a membranes. Figure extraite de Hoover (2011)
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Deux photographies d’un filtre vierge a membranes microporeuses de type FSLW, prises a ’aide
d’un Microscope Electronique a Balayage (MEB), sont reportées a la figure 33. Celle de gauche est
prise sous un grossissement x40 et celle de droite sous un grossissement x370. Il est intéressant de
noter la trame de la membrane de téflon qui se distingue, claire et rectiligne, avec quelques motifs
en téflon, clairs et erratiques. Les petits points blancs visibles sur ’image de gauche correspondent
a des poussiéres.

Figure 33 : Images d’un filtre a membranes microporeuses vierge (type Fluoropore FSLW)
obtenues a [’aide d’un Microscope Electronique a Balayage (MEB) par Marcillaud de U’IRSN sous
deux grossissements, x40 a gauche et x370 a droite

Quel que soit le type de filtre, son comportement dans le temps (sans action de régénération
éventuelle) peut se décomposer en deux phases principales. Celles-ci sont schématisées a la figure
34, laquelle illustre U’évolution de ’efficacité du filtre en fonction de la masse de particules
accumulée.

- La filtration en « profondeur » durant laquelle les divers mécanismes de collecte, propres
au filtre, interviennent sans modification de !’efficacité intrinséque de celui-ci. Seules les
caractéristiques du médium filtrant et des aérosols échantillonnés entrent en ligne de
compte dans cette phase.

- La filtration en surface modifie le comportement intrinseque du filtre. Les particules
s’accumulent en surface et forment une structure, type lit granulaire. Celle-ci se substitue
en quelque sorte aux performances du filtre et modifie !’efficacité de ’ensemble. Seules
les caractéristiques des particules (granulométrie), qui constituent la structure, et des
aérosols échantillonnés sont considérées pour la filtration en surface.
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Figure 34 : Evolution de [’efficacité d’un filtre en fonction du temps et de la masse de particules

prélevées

Toutefois, quelle que soit la phase de filtration, les mémes mécanismes de collecte interviennent
lorsqu’un air chargé en particules est aspiré au travers du médium filtrant. Les principaux
mécanismes de collecte qui entrent en ligne de compte sont illustrés a la figure 35 (a gauche). Leur
prépondérance vis a vis du diamétre des particules est aussi illustrée sur la méme figure 35 (a

droite).

Diffusion : les petites particules ne suivent pas les lignes de courant du fluide mais au
contraire sont animées d’un mouvement aléatoire appelé le mouvement Brownien. Celui-ci
est d’autant plus intense que les particules sont petites. Les particules qui subissent ce
mouvement brownien en passant a proximité d’un collecteur ont une probabilité de
s’adhérer a lui due a la force de Van der Waals. En conséquence, plus les particules sont
petites et plus la collecte par diffusion brownienne est importante et prépondérante devant
les autres mécanismes.

Impaction : au passage a proximité d’un obstacle les lignes de courant du fluide sont plus
ou moins rapidement déviées en fonction de la vitesse de l’air. L’impaction intervient alors
sur les particules portées par ces lignes de courant mais qui contrairement a ces derniéres
ont une inertie ne leur permettant pas de changer rapidement leur direction afin d’éviter
’obstacle. Le mécanisme de collecte par impaction devient important, pour une vitesse
donnée, lorsque la taille des particules est de 'ordre du micrométre. Toutefois, plus la
vitesse d’air est importante et plus le mécanisme de collecte par impaction intervient aussi
pour les particules inférieures au micrométre.

Interception : les particules collectées par interception ont une taille intermédiaire qui fait
qgu’elles subissent peu de mouvement brownien et qu’elles soient en capacités de suivre les
changements, mémes brutaux, des lignes de courant du fluide lors d’un passage a proximité
d’un obstacle. En revanche, lorsque ces particules touchent un collecteur ou bien encore
sont bloquées par un passage dont le diamétre est plus petit que celui de la particule elle-
méme, la collecte par interception intervient. Ce mécanisme est indépendant de la vitesse
d’air mais tient compte des caractéristiques géométriques du médium filtrant.
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Figure 35 : (A gauche) illustration schématique des trois principaux mécanismes de collecte,
d’une particule transportée par un flux d’air, sur un collecteur (Bulejko, 2018). (A droite)
évolution de ’intensité des différents mécanismes de collecte en fonction de la taille des

particules (Lindsley, 2016)

La filtration en profondeur est quasi inexistante avec l’utilisation de filtre a membranes de type
FSLW pour la gamme en taille des particules considérées dans notre étude (Zikova et al., 2015).
Toutefois, la collecte d’aérosols en surface du filtre a pour conséquence |’accumulation en masse et
peut conduire a la formation d’une structure granulaire. Cette structure granulaire, caractérisée
par sa porosité, se substitue ensuite aux mécanismes de filtration du filtre a membranes.

La porosité a été étudiée par plusieurs auteurs (Hoffmann & Finkers, 1995; Kasper et al., 2010;
Schmidt, 1995; Yu et al., 1997). Elle quantifie le ratio du volume d’air au volume de matiére
(particules) dans un volume donné (relation 28).

Vtotal pthotal’

avec :

V. : volume d’air laissé dans les interstices,
- Viotal : Volume d’air plus volume occupé par la matiere (Vair + Vp)
- My : Masse de particules prélevée.

La porosité est dépendante de nombreux parameétres tels que la taille, forme, masse volumique des
particules qui constituent la structure. Sur la figure 36, issue de Yu et al. (1997), on constate que la
porosité du dépot diminue a mesure que le diameétre équivalent en volume des particules augmente.
Yu et al. (1997) proposent une relation (équation 29) empirique pour caractériser la porosité d’un
dépot de particules polydispersées en taille.

€(dey) = €0 + (1 — €p)exp (—adyy) , (29)

avec €, a et b des paramétres empiriques dont les valeurs, déterminées expérimentalement et
reportées dans le tableau 7, dépendent de la maniéere dont le dépot est concu.
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Tableau 7 : Valeurs des parametres empiriques pour les deux configurations d’essais menées par
Yu et al. (1997)

Parametres £ a b
Particules versées sur une surface 0,567 0,247 0,749
Particules comprimées sur une surface 0,433 0,446 0,579
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Figure 36 : Porosité initiale en fonction du diametre équivalent en volume, d.,, issue de Yu et al.
(1997)

Avant d’utiliser la relation empirique de Yu et al. (1997) pour caractériser la porosité de nos
dépots, il a été nécessaire d’estimer expérimentalement la porosité d’une structure granulaire
formée par le prélévement, effectué par le CAM, d’aérosol de type C (pour rappel : DE\MM = 11,3
pum). Aprés prélévement, il a tout d’abord été nécessaire de figer la structure sur le médium. Pour
ce faire, une méthode décrite par Schmidt & Loffler (1990), reprise par Bourrous (2014) a été
utilisée. L’échantillon final est ensuite observé au MEB. L’image obtenue est reportée a la figure 37,

sur laquelle on observe une structure homogéne formée par les aérosols (formes irréguliéres
blanches).

BEC 20kV WD7mm SS51 x220 100pum

Figure 37 : Observation au MEB de la structure granulaire formée au-dessus d’un filtre a
membranes apres prélévement effectué avec le CAM ABPM203M d’aérosols (type C)
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Sur cette image, on applique un effet de contraste afin de faire ressortir les zones qui
correspondent aux particules (formes blanches) de celles qui correspondent aux interstices (zones
noires). L’image contrastée obtenue est reportée a la figure 38. A partir de celle-ci, la porosité est
estimée en faisant un rapport de niveaux de gris. Elle est égale a 60 %'. Celle-ci est comprise entre
53 % et 66 %, lesquelles sont calculées a ’aide de la relation de Yu et al. (1997) pour une méme
taille de particules et pour les deux configurations de dépot, soit respectivement lorsque les
particules sont comprimées et simplement versées sur une surface. Ainsi, ce résultat permet de
confirmer la bonne utilisation de la relation pour caractériser la porosité des dépots dans notre
étude.

Figure 38 : Illustration de [’image permettant le calcul de la porosité du dépét

De maniére a évaluer si le dépot des aérosols collectés en surface du filtre du CAM forme une
structure granulaire ou non, on calcule le nombre de couche moyen équivalente (Npo,) a partir de la
distribution du nombre de couche équivalente (relation 30). Lorsque Np,, est inférieur a deux alors
on considére que le dépot ne forme pas de structure granulaire et forme une structure granulaire
lorsque Npno, est supérieur a deux. Dans cette derniere configuration, les mécanismes de filtration
de la structure granulaire s’ajoutent (en amont) a ceux du filtre a membranes et sont donc a
considérer.

macc

@ oo Ser F(d5) (1~ (@) P (30)

dN

avec :

- h(e) : fonction de porosité du dépot présentée a la relation 29,

- f(dp) : fonction qui caractérise la distribution granulométrique des particules, présentée a la
relation 1,

- pp : masse volumique des particules prélevées,

- S - surface effective du prélévement des aérosols sur le filtre qu’on considére égale a
4,91 cm2.

Deux situations sont a distinguer, a savoir celles ou le CAM est exposé a des conditions IEC et celles
ou le CAM est exposé a des conditions hors IEC.

Conditions normatives IEC

En condition normatives IEC, ou seuls des aérosols radioactifs naturels sont prélevés, la filtration en
surface du filtre n’engendre qu’une trés faible accumulation en masse sur le filtre du CAM.
Effectivement, en considérant une concentration de 107 particules.m d’aérosols radioactifs
naturels de DAMA de 0,2 pm et un débit de prélévement du CAM de 35 L.min"', la masse accumulée
en fonction du temps est calculée et reportée a la figure 39 (graphique de gauche). A partir des

" Une seule mesure a été effectuée, ainsi nous ne pouvons pas, ici, juger de la variabilité de la porosité.
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masses prélevées et a ’aide de la relation 30, nous avons déterminé le nombre moyen de couche
équivalente correspondant en fonction du temps de prélévement. Le résultat est reporté a la méme
figure 39 (graphique de droite). On constate donc que la faible accumulation de masse d’aérosols
radioactifs naturels n’engendre pas de structure granulaire puisque le Ny, reste toujours inférieur a
deux, et ce jusqu’a un temps d’environ 2900 minutes (dans les mémes conditions). En conséquence,
aucune modification des mécanismes de collectes n’est attendue.
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5}
o
=z
3
o
<
n
N
—_
<
IN
-
\
>

n
~
o
o

\

o
\
Y

=3
=Y
&
\
\

0.5 e

Masses d'aérosols radioactifs naturels (pg)
»
Nombre moyen de couche équivalente
A Y

0 60 120 180 240 300 360 0 60 120 180 240 300 360

Temps de prélévement (min) Temps de prélévement (min)

Figure 39 : Graphique de gauche : accumulation de la masse d’aérosols radioactifs naturels en
fonction du temps sur le filtre de préléevement du CAM qui aspire [’air a 35 L.min’". Graphique de
droite : évolution du nombre moyen de couches équivalentes en fonction du temps. Les
caractéristiques de [’atmosphére utilisé pour les calculs sont : une concentration en aérosols
radioactifs naturels de 107 particules.m> et un DAMA a 0,2 ym pour un écart-type géométrique
de 1,5 (condition préconisée par U'IEC 61578 (1997) pour évaluer les performances des CAM)

Hors conditions normatives IEC

Hors conditions normatives IEC, en plus des aérosols radioactifs naturels, des aérosols non-
radioactifs en concentrations variées et présentant une granulométrie importante, notamment
supérieure a 5 ym en d,. (figure 19), peuvent étre échantillonnés et collectés par le CAM. Dans ce
cas, la collecte d’aérosols non-radioactifs en surface du filtre a pour conséquence une accumulation
non négligeable en masse d’aérosols. On peut légitimement s’attendre aprés |’accumulation d’une
certaine masse a la formation d’une structure granulaire. Le calcul du nombre moyen de couche
équivalente est effectué pour les quatre granulométries mises en ceuvre dans l’étude et pour
différentes masses de particules prélevées. Les résultats sont reportés a la figure 40, lesquelles
mettent en avant la possibilité de former une structure granulaire en surface du filtre a partir de
masses accumulées d’environ 4 mg, 6 mg, 18 mg et 50 mg respectivement lors de prélévement
d’aérosols dont les caractéristiques sont celles (ou proches) des types A, B, C et D. Ces masses
accumulées peuvent étre atteinte plus ou moins rapidement en fonction de la concentration
d’aérosol remis en suspension dans ’air.
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Figure 40 : Evolution du nombre moyen de couche équivalente en fonction de la masse de
particule prélevée et pour les quatre granulométries d’aérosols mises en jeu dans [’étude, soit en
carrés noirs, losanges verts, triangles rouges et cercles violets respectivement pour [’aérosol A,
B, C et D. Les courbes de tendance linéaire sont également tracées, les équations associées
reportées en légende

Dans ces conditions hors IEC, Ueffet de la structure granulaire, constituée d’aérosols non-
radioactifs, sur U’efficacité de filtration des aérosols radioactifs naturels, notamment sur le profil de
pénétration de ces derniers est alors a considérer. En connaissant les caractéristiques de la
structure granulaire formée, il est possible de calculer les efficacités de collecte unitaire dues aux
différents mécanismes. Ainsi, le profil de pénétration des aérosols radioactifs naturels dans la
structure granulaire peut-étre caractérisé. Les efficacités unitaires sont calculées a partir des
équations issues de Gutfinger & Tardos (1979) et Diouri (1987) qui traitent spécifiquement de
l’efficacité d’un filtre a billes (similaire a une structure granulaire).

Efficacité de collecte unitaire - diffusion brownienne

L’efficacité de collecte par diffusion brownienne est caractérisée par un parameétre sans dimension,
le nombre de Peclet (Pe) défini par la relation 31. Celui-ci est fonction a la fois des caractéristiques
des particules qui constituent la structure (de,), de la vitesse d’air interstitielle (Vi) et des
caractéristiques des aérosols qui sont filtrés, a travers le coefficient de diffusion (D).
Individuellement, plus le nombre de Peclet est grand, plus la probabilité de captation des aérosols
filtrés est faible.

devVint
Pe= ——, (31)

avec :

- de : longueur caractéristique du collecteur, soit le diamétre équivalent volume,
Vint : vitesse d’air interstitielle transportant les aérosols, définie a la relation 32,
- D : coefficient de diffusion moléculaire défini a la relation 33.
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Uair

Vint = 1—¢ (32)
_ kg T Cu(dy)
T 31 g dp ) (33)

- Cu(dp) : coefficient de Cunningham tel que défini a |’équation 10,
- d, : diamétre de la particule filtrée,

- kg : constante de Boltzmann,

- T: température de Uair.

L’efficacité unitaire de collecte due a la seule diffusion brownienne des particules peut étre décrite
par la relation 34.

Egir = 3,15 (2 K)Y/3 Pe~2/3, (34)

avec :

- K: facteur hydrodynamique de Kuwabara (1959) qui dépend de la porosité de la structure et
du nombre de Reynolds de I’écoulement a Uintérieur. Il est défini comme K = — %ln(l -

3 (1-¢)?
-, +0-¢- : )

pour dey = 2 pm.

Efficacité de collecte unitaire - impaction

Le mécanisme de collecte des particules par impaction est une fonction du nombre de Stokes (Stk)
qui caractérise l'inertie des particules. Ce nombre est défini par [’équation 35. Une forte inertie de
la particule, caractérisée par un grand nombre de Stokes, signifie par équivalence une grande
probabilité de collecte par impaction. L’efficacité de collecte unitaire par impaction peut étre
définie par la relation 36.

3 ppd]%Cu(dp) Vint
Stk = EETI Ao (35)
K Stk 3,55
Eimp = ( ) . (36)

imp ™ 967 + (K Stk)355
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Efficacité de collecte unitaire - interception

Le parameétre qui caractérise le mécanisme de collecte par interception est noté R, (relation 37). Il
correspond au ratio de la grandeur qui caractérise la particule transportée par ’air a celle qui
caractérise le médium filtrant. Plus la valeur de R;,; est grande et plus 'efficacité de collecte par
interception est importante.

-2 (37)

L’efficacité unitaire de collecte de particules par interception est définie par la relation 38.

R2
1nt' (38)

Ein = 3.3 5

Efficacité de collecte totale - diffusion, impaction, interception

L’efficacité totale de la structure granulaire s’exprime a ’aide de la relation 39. Celle-ci regroupe
les divers mécanismes de collecte (diffusion, interception et impaction) pour une hauteur de
médium donnée (L = Ny * dey).

- 2E rain
209 L), (39)

Ecouche =1 —Pr=1—exp <_Z c d
ev

avec :

- Py : pénétration totale des particules portées par ’air et piégées a l'intérieur du médium
filtrant,

- Egrain : efficacité de collecte d’un grain due a la diffusion brownienne, a ’interception et a
l,impaCtion (Egrain = Egit + Eine + Eimp):

Dans le tableau 8, les efficacités de collecte unitaire calculées pour les quatre granulométries
d’aérosols (A, B, C et D) vis-a-vis des aérosols radioactifs naturels (DAMA = 0,2 ym) sont reportées.
La somme de ces efficacités donne ’efficacité de collecte d’un grain, qui constitue la structure et
dont les valeurs sont aussi reportées dans le tableau 8. L’efficacité de collecte d’une couche est
calculée pour les quatre granulométries d’aérosols a partir de Egin et de I’équation 39. Une couche
représente ici un Np,o, présenté précédemment.
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Tableau 8 : Efficacités de collecte des aérosols radioactifs naturels (DAMA = 0,2 um) dans la
structure granulaire formée par les quatre aérosols non-radioactifs

DEJMM EifteREle ol Galleas WEteE 1) Efficacité de collecte Efficacité de collecte
v d’un grain d’une couche
(kM) | piffusion Interception | Impaction Egrain (%) Ecouche (%)
Edif Eint Eimp
5,6 1,19 0,48 96,25 97,92 62,10
7,9 1,08 0,30 91,88 93,25 66,29
11,3 0,96 0,18 83,27 84,41 68,16
31,4 0,62 0,04 30,16 30,82 42,59

L’efficacité d’une structure granulaire formée de n couches (n * N0 ) est déterminée a l’aide de la
relation 40, avec U’indice i qui correspond au « numéro » de la couche. La couche numéro une est
attribuée a la derniére couche formée alors que la ni*™ constitue la couche la plus profonde
(formée en premiére).

Ei=1-(1-E)(1—-Ep)..(1—-E)=1- 1_[ 1 —Ecouche - (40)

A partir de cette relation 40, le profil de pénétration (P; = 1 - E;) des aérosols radioactifs naturels en
fonction du nombre moyen de couche équivalente qui constitue la structure granulaire est calculé
pour les quatre granulométries d’aérosols. Les différents profils de pénétration sont reportés a la
figure 41 avec les carrés noirs, les losanges verts, les triangles rouges et les cercles violets qui
correspondent respectivement aux aérosols A, B, C et D.

Ces résultats montrent des profils de pénétration des aérosols radioactifs naturels (de la fraction
attachée, soit DAMA = 0,2 pm) proches lorsque les dépots en surface du filtre a membranes sont
constitués d’aérosols non-radioactifs de type A, B et C, soit ayant un diamétre équivalent en volume
respectif de 5,6 ym, 7,9 pm et 11,3 pym. Dans des dépots constitués de ces aérosols non-radioactifs,
la pénétration des aérosols radioactifs naturels est relativement faible. Effectivement, environ 60 a
70 % sont collectés a la premiére couche, environ 20 a 25 % sur la deuxiéme couche et ainsi de
suite. En revanche, lorsque le dépot en surface est constitué d’aérosols non-radioactifs de type D,
soit un diametre équivalent en volume de 31,4 pm, la pénétration des aérosols radioactifs naturels
est plus importante. Effectivement, seule une fraction d’environ 45 % est collectée sur la premiére
couche et les 55 % restants, collectés sur les couches suivantes.

Ainsi, plus le dépot est constitué de particules non-radioactives de taille importante, notamment ici
dey = 31,4 pm, plus grande est la fraction des aérosols radioactifs naturels (fraction attachée) qui
péneétre dans profondément dans le dépot.

Remarque : Nous n’avons pas discuté de U'efficacité de collecte de la fraction libre des aérosols
radioactifs naturels, qui représente environ 40 % de l’activité naturelle, caractérisée par un
diamétre nanométrique compris entre 0,5 et 50 nm. Dans ce domaine de taille nanométrique, le
mécanisme essentiel de collecte correspond a la diffusion, pour laquelle de nombreuses expressions
empiriques et théoriques existent. On peut les trouver dans le livre de Thomas et al. (2017). Elles
montrent toutes une efficacité de collecte unitaire par diffusion élevée et qui augmente avec une
diminution du diametre de la particule filtrée (proche de ’unité pour ces tailles de particules).
Ainsi, on considérera que la fraction libre des aérosols radioactifs naturels est majoritairement
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collectée en surface du dépot et ce quel que soit le diametre des particules non-radioactives qui
constituent le dépot.

O Aérosol A - dev = 5,6 pm © Aérosol B - dev = 7,9 pm
A Aérosol C - dev = 11,3 pm O Aérosol D - dev = 31,4 pm

(=]
o
1

Fraction massique de l'aérosol radioactif naturel
collectée par le dép6t en surface
N S
(=] (=]

0 | | | [a] ! :
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Nombre moyen de couche équivalente

Figure 41 : Profil de pénétration des aérosols radioactifs naturels (DAMA = 0,2 um) en fonction du
nombre de couche d’une structure granulaire formée par les aérosols A, B, C et D respectivement
représentés par les losanges bleus, carrés noirs, triangles verts et cercles violets

Finalement, hors condition IEC la formation d’une structure granulaire est trés probable. Celle-ci se
substitue aux performances du filtre a membranes et un effet significatif sur le profil de
pénétration des aérosols radioactifs naturels a lieu. Cet effet est d’autant plus important que la
granulométrie des aérosols constituants la structure granulaire est importante. En conséquence, la
mesure nucléaire est affectée et ce de maniére corrélée a I’absorption de |’énergie des particules a
dans la structure granulaire. C’est ce dont il est question dans la partie suivante, le transfert de
[’énergie des particules a dans la matiére (les aérosols).
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I1.2 Spectrométrie a en continu et en temps réel

La figure 42 issue de CETAMA et al. (2012) présente sous forme schématique la composition d’une
chaine de mesure de spectrométrie a. Le détecteur est la partie dans laquelle les interactions entre
les particules a, émises par les aérosols radioactifs (source), et la matiére, constituant le
détecteur, ont lieu. Ces interactions engendrent un échange d’énergie qui se traduit par la
production de charges électriques qui sont ensuite collectées, amplifiées et converties par la chaine
d’acquisition (P,A, A, CAN et carte d’acquisition). En sortie, un spectre, qui représente le nombre
de désintégration (coups ou comptage) en fonction d’un numéro de canal qui correspond a une
énergie, est obtenu.

Détecteur
SOURCE
H{ pPA H A H can —(CARTE D'ACQUIS!TIONJ
CHAMBRE DE MESURE |l
oogooog
OOoOoOooono

P.A. : préamplificateur, A. : amplificateur, C.A.N : convertisseur analogigue numerigue

Figure 42 : Représentation schématique d’une chaine de mesure de spectrométrie a issue de
CETAMA et al. (2012)

Dans ce qui suit, seules les parties encadrées en rouge a la figure 42 et qui concernent la
« chambre » de mesure (aérosols radioactifs - air - détecteur), a travers ’interaction des particules
a avec la matiére, et le spectre en énergies a obtenue en fin de chaine, sont détaillées.

I1.2.1 Interaction des particules a avec la matiére

Les particules a interagissent avec la matiére traversée selon deux principaux mécanismes par
’intermédiaire des forces coulombiennes :

- l'excitation : se produit lorsque l’énergie transférée par la particule a a la matiere est
faible et inférieure a I’énergie de liaison d’un électron du cortége électronique de l’atome
qui constitue la matiére. L’électron excité passe d’une orbitale a une autre, tout en restant
lié au cortége électronique de l’atome.

- |ionisation : se produit lorsque ’énergie transférée par la particule a a la matiére est
supérieure a ’énergie de liaison des électrons du cortége électronique de |’atome.
L’électron est alors éjecté hors du cortége électronique.

Toutefois, la particule a est dite directement ionisante car elle interagit avec la matiére en lui
transférant de son énergie essentiellement par le biais du mécanisme d’ionisation. Dans le cas d’un
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semi-conducteur tel que le silicium, Uionisation de la matiére engendre la formation de paires
électrons-trous. Ainsi, durant tout le trajet de la particule a dans la matiéere, jusqu’a ce qu’elle soit
stoppée, un nombre important de paires électron-trou (N) sont formées selon |’équation 41.

(41)

avec :

- Eq: énergie de la particule a une fois dans la zone sensible du détecteur,

- W : énergie nécessaire pour former une paire électron-trou dans la matiere. Pour le silicium
a une température de 300 K, une énergie de seulement 3,62 eV est nécessaire contre 35 eV
pour ’air (Knoll, 2010).

Un moyen de quantifier le transfert d’énergie consiste a définir le pouvoir d’arrét du matériau (S).
A partir de celui-ci, il est aussi possible de quantifier la distance que peut parcourir une particule a,
ayant une énergie initiale donnée, dans un matériau donné. Cette distance est appelée le parcours

(Ra).

11.2.1.a Pouvoir d’arrét d’un matériau

Le pouvoir d’arrét d’un matériau, ou la perte d’énergie linéique (exprimé en MeV.cm™'), caractérise
la perte d’énergie d’une particule par unité de longueur. Il est défini par la relation 42 issue de
Tsoulfanidis (1995) qui fait suite aux travaux initialement menés par Bethe et Bloch. On constate
que le pouvoir d’arrét (S) dépend a la fois des caractéristiques du matériau par le produit NZ et des
caractéristiques de la particule avec sa charge Z et son énergie a travers le parametre B. Plus
[’énergie de la particule est petite, plus la valeur de B tend vers 0. Le paramétre B étant situé a la
fois au dénominateur du terme devant les accolades et a Uintérieur du logarithme népérien
engendre des évolutions contraires des termes. Ceci conduit a une évolution du pouvoir d’arrét
présentant un maxima pour un matériau donné a une énergie donnée de la particule a.

dE 2 2 mc?
S = —&=41Trgzzn[;—czNZ[ln< nIlC Bzyz)_Bz] ’ (42)

- rp: rayon classique de |’électron, soit 2,818.10°"> m,

-z : charge de la particule, soit 2 pour les particules a,

- mc?: énergie de masse d’un électron au repos, soit 0,511 MeV,

- N: densité atomique du matériau traversé (nombre d’atome par unité de volume), soit

N = p(NA/A) avec p la masse volumique du matériau (kg.m3), N, le nombre d’Avogadro

(6,022.10% atomes par mole) et A le nombre de nucléons,
- Z : numéro atomique moyen du matériau absorbant,
- B : vitesse réduite de la particule a (v,) par rapport a la célérité de la lumiére dans le vide

(c), soit = "¢/,

-y : facteur de Lorentz, soit y = 1/\/_,
1-p?

- |: potentiel moyen d’excitation du matériau (eV) dont la valeur est fonction de la
composition du matériau, notamment du nombre Z. Pour calculer le potentiel moyen
d’excitation d’un matériau composé de divers éléments, on peut se référer a la méthode
décrite dans le livre de Turner (2007).
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Le pouvoir d’arrét d’un matériau, tel que défini ci-dessus tient compte a la fois de I’état (liquide,
gaz, solide) et de la nature du matériau. De maniére a s’affranchir de ces derniers et de ne tenir
compte que de la composition atomique du matériau, il est usuel d’exprimer non pas le pouvoir
d’arrét du matériau mais son pouvoir d’arrét massique (exprimé en MeV.cm2.g"). Effectivement,
deux matériaux de composition atomique proche ont un pouvoir d’arrét massique proche. Ceci se
fait simplement en divisant le pouvoir d’arrét du matériau par la masse volumique (p) du matériau.
Le programme ASTAR développé par le NIST (2009) permet de calculer le pouvoir d’arrét massique
de différents matériaux purs ou composés pour des particules a de différentes énergies.

A la figure 43 est illustrée ’évolution du pouvoir d’arrét massique du silicium pour différentes
énergies de particules a avec un maxima qui est situé pour une particule a d’énergie 500 keV
(repéré par la fleche noire).
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Figure 43 : Pouvoir darrét massique du silicium pour des particules a de différentes énergies
calculé a ’aide du programme du NIST (2009). Pour une énergie de 0,5 MeV, le pouvoir d’arrét
présente un maxima vis-a-vis des particules a (repéré par la fleche noire). La courbe en rouge

correspond a [’ajustement du modéle énoncé a la relation 43 sur la gamme en énergie entre

accolades, soit 2 a 8 MeV

Des relations empiriques sont existantes dans la littérature et permettent plus facilement de
représenter une partie de la courbe du pouvoir d’arrét massique d’un matériau. Par exemple la
relation 43 issue de Pommé et al. (1995) permet de calculer le pouvoir d’arrét massique, avec une
trés bonne approximation, pour la gamme en énergie allant de 2 a 8 MeV. Cette gamme correspond
bien a la gamme des énergies emportées par les particules a dans notre étude (issues du 2'®Po et du
214pg). Ainsi, nous avons calculé a ’aide de cette relation empirique le pouvoir d’arrét massique du
silicium sur cette gamme en énergie, lequel est reporté a la figure 43 (ligne rouge). L’écart-relatif
des pouvoirs d’arrét massique du silicium entre le modéle empirique, relation 43, et celui donné par
le NIST (2009) est inférieur a 3 % pour cette gamme d’énergie. Cette relation permettant
d’approcher, avec un biais négligeable dans notre étude, le transfert en énergie des particules a
dans la matiere, est trés largement utilisée dans ce qui suit.

63



dE
——— =aE™®

= (43)

avec a et b des parametres empiriques respectivement égaux a 21225,56 et 0,59 pour ajuster
[’équation 43, sur la gamme en énergie allant de 2 a 8 MeV, au pouvoir d’arrét massique du silicium
donné par le NIST (2009).

Au regard de la figure 43, on comprend bien que le transfert d’énergie de la particule a a la
matiére n’est pas constant au fur et a mesure que la particule perd de son énergie. La figure 44
illustre deux exemples, calculés a partir de la relation 43, de U’évolution du transfert d’énergie
d’une particule a de 4000 et 8000 keV en fonction de la distance parcourue dans du silicium. Plus la
particule traverse la matiére, plus ’énergie transférée est importante et ce jusqu’a ce que la
particule atteigne une énergie telle que les interactions soient maximales. Ceci conduit a un
transfert important et brusque de la totalité de son énergie restante, formant ainsi les pics sur la
figure 44, mieux connus sous le nom de pic de Bragg. Le pic de Bragg, ou le transfert en énergie de
la particule a la matiére est maximum, a lieu a une distance trés courte de la fin du parcours de la
particule a dans la matiére.
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Distance parcourue par la particule a (pm)

Figure 44 : Illustration du pic de Bragg (calculé a partir de la relation 43) pour une particule a de
4000 keV (courbe noire) et 8000 keV (courbe rouge) traversant du silicium

11.2.1.b Parcours d’une particule a

Le parcours Ry, défini a la relation 44, caractérise les interactions des particules a avec la matiére.
Celui-ci dépend a la fois de U’énergie de la particule et des caractéristiques du milieu traversé a
travers le pouvoir d’arrét. En d’autres termes, le parcours définit la distance au-dela de laquelle
« aucune » particule a ayant une énergie initiale donnée ne sera détectée.

(44)

Compte tenu de limportante masse des particules a par rapport aux électrons du cortege
électronique de la matiére traversée, le parcours est considéré comme étant rectiligne. Nous avons
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vu que les particules a, du fait de leur double charges positives, interagissent fortement avec la
matiére et que le transfert en énergie est de plus en plus important au cours du parcours. Pour ces
raisons, la distance que parcourt une particule a dans la matiére est petite (7,5 cm dans U'air a la
pression atmosphérique pour une particule a de 8 MeV), voire méme trés petite (49 um dans le
silicium pour une particule a de 8 MeV). En utilisant la relation 43, on calcule des distances
respectivement de 7,2 cm et 46,5 pm, soit avec un écart relatif respectif de 4 et 6 % avec celles
calculées par le NIST (2009). A la figure 45, a partir des données du NIST (2009), les parcours des
particules a de différentes énergies dans ’air (rouge) et dans le silicium (noir) sont tracés.
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Figure 45 : Parcours des particules a dans [’air (en rouge) et dans le silicium (en noir) en fonction
de ’énergie initiale. Courbes tracées a partir des données du NIST (2009)

Le faible parcours des particules a dans la matiére (jusqu’a quelques centimétres dans l’air et
micromeétre dans le silicium) engendre des contraintes importantes sur le moyen de les mesurer.
Effectivement, il faut a la fois que les particules a puissent atteindre le volume sensible de
Uinstrument de détection et qu’elles soient entiérement stoppées a l’intérieur de ce volume. Alors
que la premiére condition est bien entendue sine qua non pour une détection, la deuxiéme est
extrémement importante pour une mesure résolue en énergie. En effet, en fin de parcours les
particules a transférent une quantité importante d’énergie (pic de Bragg). Par conséquent, si la
particule n’est pas stoppée dans le volume sensible, une grande partie de ’information est perdue.

Dans le cas du CAM, ’épaisseur sensible de détection (en silicium) est environ de 300 pm. Ainsi, les
deux conditions sont réunies pour une mesure résolue en énergie. Cependant, l'interaction des
particules a avec les électrons du cortége électronique étant un processus statistique, toutes les
particules ne sont pas arrétées par une méme épaisseur et ce méme si ’énergie initiale est
identique. Il y a alors une certaine distribution des parcours induite par le processus statistique du
transfert en énergie. Celle-ci est usuellement appelée energy straggling et est responsable de la
résolution en énergie qui est caractérisée en spectrométrie a par la Full Width at Half Maximum
(FWHM). Ainsi, la mesure de particules a, bien qu’initialement mono-énergétique, présentera
toujours un pic plus ou moins large traduisant la dispersion en énergie des particules a le long de
leur parcours dans la matiére.
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I1.2.2 Caractéristiques du spectre en énergie a

La forme caractéristique d’un spectre en énergies a est illustrée a la figure 46, issue de CETAMA et
al. (2012). Le spectre a présente une asymétrie vers les basses énergies et peut étre caractérisé par
trois parametres, a savoir la position du pic, la Full Width at Half Maximum (FWHM) et la traine en
énergie a gauche du pic a vers les basses énergies.

Energie mesurée Energie théorique
par un détecteur de la particule a
b semi-conducteur monoénertique

4 ~— —

AE = Energie théorique -
énergie mesurée
= f(épaisseur de matiére)

FWHM (Full
7 Width at Half
Maximum)

Nombre de coups

Traine en
énergie
r T T

1 ' I N 1 '
Energie Ho Etn

Figure 46 : Illustration d’un spectre en énergies a avec la position du pic d’intensité maximale, la
FWHM et sa traine en énergie. La figure est issue de CETAMA et al. (2012)

Ces trois parameétres dépendent de la dispersion de ’énergie des particules a dans la matiére. A la
figure 47, sont recensés les différents atténuateurs qui, cumulés, conduisent a dégrader en plus ou
moins grande proportion la mesure nucléaire effectuée par un CAM, soit de bas en haut :

- ’aérosol radioactif : auto-absorption de U’énergie des particules a dans les particules
d’aérosol,

- la structure granulaire constituée d’aérosols non-radioactifs formée au-dessus du filtre a
membranes : absorption de |’énergie des particules a,

- ’épaisseur d’air a laquelle est ajoutée ’épaisseur de la fenétre d’entrée du détecteur
nucléaire : absorption de |’énergie des particules a.

Ici, (dans le cas d’un filtre a membranes) |’éventuelle pénétration des aérosols radioactifs dans le
filtre est négligeable.
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Figure 47 : Illustration d’aérosols non-radioactifs (disques bleus) et radioactifs (disques rouges)

collectés en surface du filtre a membranes microporeuses d’un CAM. Les fleches rouges indiquent
quelques directions de particules a vers le détecteur nucléaire.

On présente ci-aprés les études qui ont été menées pour caractériser |’auto-absorption et
’absorption de |’énergie des particules a respectivement dans les aérosols radioactifs et la matiére
non-radioactive traversée en se focalisant sur des aérosols représentatifs de notre situation
d’étude.

11.2.2.a Auto-absorption de I’énergie des particules a dans les particules d’aérosol

L’auto-absorption dans les aérosols radioactifs, comme schématisé a la figure 48 issue de Geryes
(2009) a été étudiée par quelques auteurs, tels que (Moore et al., 1993; Pickering, 1984; Pollanen
et al., 2007; Siiskonen & Pollanen, 2004; Stevens & Toureau, 1963).

Figure 48 : Illustration de [’auto-absorption de [’énergie d’une particule a (Geryes, 2009)

Pickering (1984) a étudié l’auto-absorption de l’énergie des particules a (E, = 5,15 MeV) émises
d’aérosols radioactifs d’(U,Pu)0, (masse volumique 11 g.cm3) de différentes tailles et formes
(sphéres, sphéres aplaties « oblate », sphéres allongées « prolate »). Quelques exemples de
résultats obtenus sont reportés a la figure 49, lesquels mettent en avant un élargissement de la
FWHM corrélé avec la distance parcourue par les particules a dans ’aérosol radioactif.
Effectivement, lorsque l’angle d’émission de la particule a est tel que le trajet dans ’aérosol
radioactif est maximum, alors la largeur du pic est de la méme facon maximale. Toutefois, pour des
aérosols radioactifs de petites tailles, similaires aux aérosols radioactifs naturels dans notre étude,
il montre a la figure 49 dans U’encadré rouge une dégradation de la radioactivité minimale liée a
’auto-absorption.
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Figure 49 : Spectres en énergie alpha (aérosol radioactifs d’(U,Pu)0;) calculés par méthode Monte
Carlo pour des formes de particules différentes et des angles d’émissions différents

Pickering (1984) montre aussi a la figure 50 ’évolution de la FWHM en fonction du diamétre
d’aérosols radioactifs sphériques d’(U,Pu)O, émetteurs de particules a d’énergie E, = 5,15 MeV. La
FWHM est linéairement corrélée avec le diameétre de [’aérosol radioactif sphérique d’(U,Pu)0,, soit

FWHM(d,) = 230.d,.

De maniére a s’affranchir de la masse volumique de la particule et ainsi estimer le coefficient
e la relation 4, laquelle a été présentée au cours du premier
chapitre. Celle-ci nous permet de calculer le diamétre aérodynamique a partir du diametre de la
particule sphérique. Finalement, la fonction devient FWHM(d,.) = 70.d., laquelle nous permet

directeur de la fonction affine, on utilis

(Pickering, 1984)

d’estimer de maniére approximative la FWHM induite par l’auto-absorption.

68



FWHM (MeV)
\

0 1 1 L 1 1 1 1 Il 1

o 1 2 3 4 S5 & 1 8 9 D
Diameétre de particule (um)

Figure 50 : Evolution de la FWHM en fonction du diametre des particules radioactives sphériques
qui émettent des particules a d’énergie E, = 5,15 MeV (Pickering, 1984). La ligne discontinue
repere la tendance linéaire de [’évolution de la FWHM en fonction du diamétre des particules

L’estimation de la FWHM qu’induit l’aérosol radioactif par auto-absorption est possible quelle que
soit la masse volumique de ’aérosol a partir de la fonction FWHM(d,e) = 70.d,.. Toutefois, il faut
tenir compte de U’énergie qu’emporte les particules a au moment de la désintégration du
radionucléide. Effectivement, plus ’énergie est petite et plus le transfert d’énergie a la matiére est
grand et inversement. Dans notre cas d’étude, on considére des aérosols radioactifs naturels,
lesquels émettent des particules a dont Uénergie est supérieure a 6 MeV. Ainsi, on peut
raisonnablement s’attendre a ce le coefficient directeur de la fonction affine soit au plus égal a
70 keV.um!

On estime ainsi que la FWHM induit par l’auto-absorption des particules a dans les aérosols
radioactifs naturels, soit a un maximum de 35 keV (pour un DAMA de 0,5 pym). Autrement dit, 'effet
est négligeable au vu de la résolution en énergie intrinséque du détecteur nucléaire, laquelle est de
Uordre de la trentaine de keV (MIRION Technologies, 2011).

11.2.2.b Absorption de I’énergie des particules a-naturels dans les aérosols non-
radioactifs

Ici, on peut distinguer deux cas de figure, |’absorption de |’énergie des particules a émises sous une
épaisseur d’aérosols non-radioactifs et ’absorption de ’énergie des particules a émises a différents
niveaux de profondeur dans une structure granulaire formée d’aérosols non-radioactifs. Le premier
cas peut étre observé lorsqu’une bouffée importante d’aérosols est remise en suspension (aprées la
réalisation d’une opération de découpe ponctuelle par exemple), laquelle est échantillonnée et
collectée au-dessus des aérosols radioactifs naturels collectés. Le second cas est observé a la suite
de la formation de la structure granulaire (lié aux aérosols non-radioactifs collectés lors de la
bouffée) dans laquelle les aérosols radioactifs naturels omniprésents sont filtrés et collectés selon
un profil de pénétration (vu a la section I1.1.2).

Effet de la masse d’aérosols non-radioactifs accumulée en surface du filtre

La dégradation de la radioactivité dans la masse d’aérosols prélevée sur filtre a été étudiée par
quelques auteurs, (Huang et al., 2002; Seiler et al., 1988). Seiler et al. (1988) ont numériquement
étudié Ueffet de différentes masses de sel (NaCl) au-dessus d’une source homogéne de 2"Po
(Eq = 7,686 MeV). Les résultats sont reportés a la figure 51, lesquels montrent un élargissement
significatif de la FWHM pouvant atteindre 1,8 MeV pour une masse surfacique de sel de 1,8 mg.cm™.
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L’augmentation de la FWHM est également accompagnée d’une intensification de la traine en
énergie du pic. Cette derniére engendre |’augmentation significative du comptage mesuré aux
énergies inférieures et induit |’augmentation du bruit de fond sur une trés large gamme d’énergies.
Ce dernier point pose des problémes lorsqu’une discrimination en énergies d’un radionucléide est
justement effectuée a ces plus basses énergies. En conséquence, des biais de mesures peuvent étre
subis lors d’accumulation rapide de quantités importantes d’aérosols non-radioactifs au-dessus
d’aérosols radioactifs déja prélevés.
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Figure 51 : Dégradation théorique du spectre en énergies des particules a émises par le ?'*Po pour
différentes masses de sel (NaCl) (Seiler et al., 1988)

Ici la dégradation de la mesure nucléaire est étudiée pour des masses volumiques d’aérosols non-
radioactifs de 2,17 g.cm3. Par ailleurs, pour |’auto-absorption, nous avons vu que la dégradation en
énergie est d’autant plus grande que la masse volumique du matériau Uest. Ce précédent résultat
est transposable ici. Ainsi une dégradation plus importante de la mesure nucléaire sera logiquement
mesurée pour des masses similaires d’aérosols non-radioactifs mais de masse volumique plus
grande, soit jusqu’a 6 g.cm3 (voir résultat de campagnes de mesures en chantier de démantélement
nucléaire figure 19).

Huang et al. (2002) ont, eux, évalué ’effet de trois configurations de dépot d’aérosols, sur un filtre
a membranes microporeuses (type FSLW), sur la dégradation en énergies des particules a émises par
le radionucléide 2'“Po, lequel est fixé sur des aérosols sphériques d’or dont la taille est comprise
entre 1,5 et 3 um. Les spectres en énergies a mesurés sont reportés a la figure 52, lesquels mettent
en avant deux informations intéressantes :

- Lorsque les aérosols radioactifs se trouvent étre collectés au-dessus d’une épaisseur
quelconque de particules non-radioactives (spectre du milieu), la FWHM n’est quasiment pas
affectée. Cette configuration est similaire a celle ou seuls les aérosols radioactifs sont
collectés (spectre du bas) avec un « bruit de fond » supplémentaire détectable.

- Lorsque les aérosols radioactifs sont collectés a différentes profondeurs d’une couche
épaisse d’aérosols non-radioactifs alors a la fois la FWHM et Uintensité de la traine en
énergie sont significativement augmentées. De plus, un décalage AE en énergie
supplémentaire apparait, celui-ci est lié a I’épaisseur de matiére (sel) que les particules a
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traversent. Cette situation est observée dans le cas des CAM d’une part, lorsqu’ils prélévent
des aérosols non-radioactifs (remis en suspension) en méme temps que les aérosols
radioactifs naturels et d’autre part, lorsqu’ils prélévent des aérosols radioactifs naturels au
travers d’une structure granulaire déja formée au-dessus du filtre. Effectivement, dans ces
deux cas, les aérosols radioactifs naturels se retrouvent étre collectés a différentes
profondeurs d’un dépot d’aérosols non-radioactifs. Ceci induit alors une dégradation de la
radioactivité dans la masse d’aérosols non-radioactifs accumulée.

1 |
Spherical Gold (1.5-3.0 um) 214p E/£

Thick-layer gold and salt at
all depths (2.08 mg cm™)

Thin-layer gold and salt (0.06 mg cm'z) on

top of a thick layer of salt (7.98 mg cm?) 477435 keV

Comptage normalisé

44
Thin-layer gold only (0.07 mg cm) 0£32 keV

0 500 1000 1500 2000
Canaux

Figure 52 : Dégradation du spectre en énergie lors d’une accumulation en masse de particules sur
un filtre a membranes (Huang et al., 2002). AE repere le décalage en énergie lié a [’absorption de
[’énergie dans [’épaisseur de sel que traversent les particules a

Ces résultats, ou la masse d’aérosols non-radioactifs (de sel) est accumulée en surface du filtre,
mettent en avant deux effets, ’augmentation de la FWHM et la traine en énergie du pic. Cette
derniére engendre |’augmentation du comptage mesuré aux plus basses énergies et donc induit une
augmentation du bruit de fond. Ce bruit de fond augmenté rend inévitablement plus complexe la
discrimination en énergie des aérosols radioactifs artificiels.

Effet de la collecte d’aérosols radioactifs a différentes profondeurs d’un dépot
d’aérosols non-radioactifs

Les études qui traitent de la dégradation de la mesure nucléaire liée aux mécanismes de collecte
des aérosols radioactifs sont essentiellement menées sur des filtres a fibres (Geryes, 2009; Higby,
1984; Poéllanen & Siiskonen, 2006). Toutefois, les résultats peuvent étre extrapolés aux structures
granulaires étant donné que les mécanismes de collecte mis en jeu sont les mémes. De maniére
générale, la mesure nucléaire est d’autant plus dégradée que les mécanismes de collecte des
aérosols radioactifs filtrés favorisent un dépot en profondeur.

Nous avons calculés les profils de pénétration des aérosols radioactifs naturels dans une structure
granulaire constituée des quatre granulométries d’aérosols non-radioactifs mis en jeu dans notre
étude. Les résultats théoriques sont reportés a la figure 41. A partir de ces derniers, on s’attend a
mesurer une dégradation en énergie d’autant plus grande pour les structures granulaires constituées
de gros aérosols non-radioactifs. Effectivement, les aérosols radioactifs seront collectés plus
profondément, ainsi l’absorption de l’énergie des particules a dans |’épaisseur de matiere sera plus
importante. La considération de la structure granulaire, notamment de ses caractéristiques, est
donc essentielle pour appréhender le biais variable de la mesure nucléaire.
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11.2.2.c Absorption de |’énergie des particules a-naturels dans |I’épaisseur d’air et dans
la fenétre d’entrée du détecteur

L’épaisseur constante d’air qui sépare la source du détecteur ainsi que ’épaisseur de la fenétre
d’entrée du détecteur nucléaire induisent de la méme maniére une dégradation de l’énergie des
particules a. Cette dégradation a pour conséquence directe a la fois de décaler de AE le pic

d’intensité maximale et d’élargir la FWHM a une valeur minimale (en Uabsence d’autres
atténuateurs).

11.2.2.c.1 Efficacité de détection - angle solide

L’efficacité de détection est séparée en deux classes, une correspondant a |’efficacité absolue et
une autre a Uefficacité intrinséque. La premiére est définie comme le rapport du nombre de coups
enregistrés sur le nombre de particules émises par la source qui se désintégre. La seconde
représente le nombre de coups enregistrés sur le nombre de particules qui atteignent le détecteur.
L’efficacité absolue dépend a la fois des propriétés du détecteur et de la géométrie de détection

alors que Uefficacité intrinséque ne dépend que des propriétés du détecteur, elle est considérée
égale a 100 % en spectrométrie a.

Pour une source isotrope, on exprime |’efficacité intrinséque en fonction de |’efficacité absolue par

[’équation 45 (Knoll, 2010). Cette équation met en avant la dépendance de la géométrie et de la
position de la source via ’angle solide Q.

Q

€absolue = 41 €intrinseque (45)

L’angle solide correspond a ’angle sous lequel la source « voit » le détecteur. Il est affecté, entre
autres, par la distance qui sépare la source du détecteur comme lillustrent les deux distributions
d’angles possibles a la figure 53, lesquelles ont été déterminées de maniére analytique par Pommé
et al. (1995). Plus la distance est grande, moins la distribution des angles est large et inversement.
Effectivement, la distribution A, pour une distance source - détecteur de 15,5 mm, présente un
angle d’émission moyen de 35,7 ° pour un écart-type de 15,7 ° alors que la distribution B, pour une
distance de 25,5 mm, présente un angle d’émission moyen de 29,9 ° pour un écart-type de 12,1 °.
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Figure 53 : Distributions de probabilité des angles d’émissions possibles avec une source de
15 mm de rayon et un détecteur de 25 mm de rayon situé de maniere coaxiale a une distance de
15,5 mm (a gauche) et de 25,5 mm (a droite). Résultats extraits de Pommé et al. (1995)
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Dans le cas du CAM de type ABPM203M, la distance qui sépare la source du détecteur est de 12 mm,
le diametre du filtre est de 25 mm et la surface du détecteur est de 450 mm2. De maniere a réduire
la distribution des angles sans éloigner de trop la source du détecteur, des ailettes de collimation
sont présentes entre la source et le détecteur. Celles-ci ont une hauteur de 9 mm et permettent de
ne comptabiliser que les particules a qui sont émises du filtre avec un angle limite, lequel a été
calculé de maniere géométrique a environ 53 ° par rapport a la normale du filtre.

Pour calculer la distribution des angles possibles pour une telle géométrie, un calcul analytique est
impossible. Pour ce faire, une méthode Monte Carlo a été utilisée, laquelle a dans un premier temps
été validée a I’appui des résultats obtenus par Pommé et al. (1995). A la figure 54, on reporte les
résultats obtenus des distributions d’angles possibles avec ailettes (trait plein) et sans ailettes
(tirets). L’angle limite calculé avec la méthode Monte Carlo est situé a environ 53° ce qui permet
également d’appuyer le résultat obtenu avec les ailettes. On constate la réduction significative de
la distribution possible des angles avec les ailettes de collimation.

—————— Sans ailettes ——Avec ailettes

Distribution de probabilité

0 ‘\..\\\\\\\....|\\\\\\\.\\...\|.l\‘\\\\\\..|...\\
0 10 20 30 40 50 60 70 80 90

Angles (°)

Figure 54 : Distributions de probabilité des angles d’émissions possibles pour le cas du CAM de
type ABPM203M, soit avec une distance filtre - détecteur de 12 mm, un diametre de filtre de 25
mm, une surface de détection de 12 mm (en tirets) et des ailettes de collimation de 9 mm (en
trait plein)

La distribution d’angles engendre de fait une distribution des distances parcourues par les particules
a qui atteignent le détecteur. Cette distribution de distances conduit ainsi a une distribution de
’énergie transférée. Au regard uniquement de la distance source - détecteur, on pourrait
extrapoler en supposant que celle-ci tend a réduire la FWHM puisqu’elle réduit la distribution des
angles possibles. Toutefois, d’autres effets entrent en ligne de compte dans la FWHM, tels que la
qualité de la source, la qualité du détecteur, le processus statistique di a Uinteraction des
particules a avec la matiere le long de son parcours, les fluctuations statistiques sur la formation du
nombre de porteur suite a l’énergie déposée dans le détecteur, etc. En conséquence, la FWHM ne
diminue pas a mesure que |’épaisseur d’air augmente.

11.2.2.c.2 Full Width at Half Maximum (FWHM)

Moore et al. (1993) montrent expérimentalement a la figure 55 l’évolution de la FWHM en fonction
de la distance en utilisant une source circulaire et homogene (source idéale) de 2¥Pu
(Eq = 5,15 MeV) d’un diamétre de 25,65 mm coaxiale avec un détecteur circulaire de 450 mm? de
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surface. La FWHM est positivement corrélée avec la distance d’air qui sépare la source du
détecteur. Pour cette configuration géométrique (diameétre) source-détecteur, on décrit |’évolution
de la FWHM en fonction de ’épaisseur d’air (h) selon la fonction affine FWHM(h) = 15.h + 225. Par
ailleurs, pour des énergies de particules a plus élevées, |’évolution de la FWHM du pic sera réduite.
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Figure 55 : Evolution de la FWHM en fonction de la distance source-détecteur, Résultats obtenus
par Moore et al. (1993) avec une source circulaire et homogene de #°Pu d’un diametre de
25,65 mm coaxiale avec un détecteur circulaire de 450 mm? de surface

De maniére générale, plus la distance d’air est grande entre la source et le détecteur, plus la FWHM
du pic a mesuré est grande. Dans le cas du CAM, la FWHM induite par le transfert en énergie des
particules a dans l’air est constante et est réduite grace aux ailettes de collimation. In fine la
mesure nucléaire est mieux résolue en énergies grace aux ailettes de collimation (Degrelle et al.,
2020).

11.2.2.c.3 Position du pic d’intensité maximale

La position du pic d’intensité maximale, décalée d’une énergie AE par rapport a l’énergie emportée
par la particule a au moment de la désintégration du radionucléide, est directement reliée a
[’épaisseur d’air qui sépare la source du détecteur. Plus elle est importante, plus le transfert
d’énergie I’est aussi et conduit a un décalage en énergie AE d’autant plus grand. L’épaisseur étant
considérée, sans faire d’hypothése, comme homogéne, on peut calculer ce décalage en énergie en
intégrant l’équation empirique 43 sur une gamme en énergie allant de Ey a E et sur une épaisseur
d’air, h. On obtient ’équation 46 (Pommé et al., 1995).

AE =E,—E=E,— ""VEP*I —h[a(b + 1)], (46)

avec :

- aetb: paramétres empiriques dont les valeurs sont respectivement de 26,52 et 0,66 pour
Uair sec. Ils sont déterminés en ajustant la relation empirique 43 sur le pouvoir d’arrét
massique de ’air sec donné par le NIST (2009) sur une gamme en énergie allant de 2 a
8 MeV,

- h: épaisseur d’air, égale a 12 mm pour le CAM étudié,

- Ep: énergie de la particule a a ’émission,

- E: énergie de la particule a juste avant de pénétrer dans le détecteur nucléaire.
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A la figure 56, sont reportées les évolutions calculées a partir de 46 des décalages en énergies pour
le 2'%Po (disques rouges) et le 2'Po (losanges noirs) en fonction de la distance d’air source -
détecteur. Dans le calcul, une épaisseur de fenétre d’entrée du détecteur de 0,5 um en équivalent
silicium (MIRION Technologies, 2011) est considérée. Le décalage en énergie AE croit linéairement
avec ’épaisseur d’air qui sépare le détecteur de la source, avec une pente plus forte pour les
particules de plus faibles énergies.
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Figure 56 : Décalage en énergie AE calculé pour les particules a issues de la désintégration du
218pg (disques rouges) et ?'*Po (losanges noirs) en fonction de la distance source - détecteur

Ces résultats sont extrapolables a d’autres matériaux, en supposant toutefois qu’ils sont
homogeénes. En effet, une épaisseur homogéne disposée au-dessus d’aérosols radioactifs conduira
également a décaler le spectre vers les plus basses énergies. La quantité AE induite est alors
directement proportionnelle a I’épaisseur de matiére traversée de masse volumique donnée.

En revanche, c’est une situation assez peu probable dans le cas des CAM qui échantillonnent des
aérosols ambiants dont les caractéristiques granulométriques sont variables selon la situation
d’exposition. Effectivement, la présence ou non de ces différents atténuateurs sur le filtre du CAM
dépend de la situation d’exposition a laquelle celui-ci est soumis. Ainsi, on peut distinguer deux cas
possibles, a savoir les situations d’exposition telles que stipulées par les normes IEC et les situations
d’expositions qui sont hors cadre des normes IEC.

Conditions normatives IEC

Le CAM échantillonne dans ’air des aérosols radioactifs naturels de DAMA compris entre 0,1 et
0,5 um, lesquels sont collectés en surface du filtre. La dégradation de la radioactivité mesurée est
majoritairement due a U’absorption de ’énergie des particules a dans ’épaisseur d’air et de la
fenétre d’entrée du détecteur. Effectivement, |’auto-absorption de |’énergie des particules a dans
ces aérosols radioactifs naturels de taille submicronique est négligeable. Dans cette situation
d’exposition, la dégradation de la radioactivité est minimale et est constante puisque les deux
atténuateurs qui induisent un effet sont eux-mémes constants. A la figure 57, en tirets noirs est
reporté un spectre en énergies a mesuré par le CAM pendant deux heures en conditions normatives
IEC. Les conditions normatives IEC d’obtention de ce spectre sont rappelées dans le tableau 9 ci-
dessous.
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Tableau 9 : Conditions normatives IEC d’obtention du spectre en énergies en tirets noir présenté
a la figure 57

. Fraction g R Activité 2'8Po | Activité 2'“Po
?An'f’; C‘i"gft"tcrrfg‘)’" attachée/libre ACt(‘E;”tfn_3)R” (FA+FL) (FA+FL)
H part. (FA/FL) q- (Bq.m) (Bq.m3)
0,2 54 20 0,6 /0,4 - 30 - 15 -5

Le spectre en énergies obtenu présente les pics caractéristiques des aérosols radioactifs naturels,
descendants solides du radon (?'®Po et 2'“Po), lesquels sont omniprésents dans L’air. Ils sont mesurés
avec les caractéristiques reportées sur la figure 57, soit un décalage en énergie AE et une FWHM
d’environ 1170 keV et 200 keV pour 2'8Po et d’environ 1000 keV et 130 keV pour 2'*Po.

Ces pics caractéristiques sont simulés a l'aide a la fois de la relation empirique 46 et de la
distribution de probabilité des angles possibles pour la géométrie du CAM type ABPM203M
(présentée en trait plein a la figure 54). Pour ce faire, trois étapes sont nécessaires :

- Etape 1 : Déterminer la distribution du transfert d’énergie des particules a, issues du 2'4Po
et du ¥'®Po, dans ’épaisseur d’air séparant la source du détecteur, soit 12 mm. Puis,
déduire la distribution de ’énergie restante des particules a juste avant U’entrée de la
fenétre du détecteur nucléaire.

- Etape 2 : A partir de la distribution des énergies restantes des particules a, déterminer la
distribution du transfert d’énergie de ces particules dans ’épaisseur de la fenétre d’entrée
du détecteur, soit 0,5 pm en équivalent silicium.

- Etape 3 : Déduire la distribution de [’énergie restante des particules a juste aprés la fenétre
du détecteur nucléaire. Celle-ci correspond alors a la distribution des énergies transférées
dans le silicium et conduit a la forme du pic caractéristique.

Les résultats des pics simulés sont reportés sur la méme figure 57 en trait plein rouge avec les
valeurs de AE et de FWHM associées. Les écart-relatifs de ces derniéres valeurs par rapport a celles
calculées a partir du spectre en énergies mesuré par le CAM sont calculés et reportés dans le
tableau 10. On constate un biais, ici, pour la FWHM du pic 2'*Po mais qui pourrait logiquement étre
constaté sur le pic du 2'®Po, bien que fortuitement ca ne soit pas le cas ici. Effectivement, on a vu
précédemment que de nombreux effets entrent en ligne de compte dans la FWHM, soient liés aux
fluctuations statistiques, qualité du détecteur, etc. L’utilisation de la relation empirique, 46, et de
la distribution des angles possibles (selon les trois étapes ci-dessus) pour simuler les pics ne
considére pas ces effets qui affectent la FWHM. Le biais sur la FWHM est alors expliqué par ces
propos. Par contre, les valeurs des autres parameétres simulés, soient les positions des pics, sont
proches de celles calculées sur le spectre mesuré. Ainsi, on peut utiliser ces pics simulés pour
caractériser la position du %'8Po et du 2'Po, notamment lorsque la mesure nucléaire est effectuée
en conditions normatives IEC.

Tableau 10 : Ecart-relatif calculés sur la position et la FWHM entre les pics 2'8Po et 2'*Po simulés
et ceux mesurés par le CAM

218pg 214pg

AE FWHM AE FWHM

Ecart-relatif (%) 0,5 2 1 44,5
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Figure 57 : Spectre en énergies a mesuré pendant deux heures en conditions normative IEC (voir
caractéristiques dans le tableau 9. Les décalages et les FWHM des deux pics (*'®Po et 2'“Po) sont
mentionnés sur le spectre en énergies mesuré (en noir) et calculé (en rouge)

Hors conditions normatives IEC

En plus des aérosols radioactifs naturels dans ’air, des aérosols non-radioactifs en concentration et
granulométrie variées sont présents. Le CAM échantillonne ainsi ce mélange d’aérosols radioactifs
naturels et non-radioactifs, lesquels sont collectés et conduisent a former une structure granulaire a
la surface du filtre. La dégradation du spectre d’énergie mesuré est de ce fait, dans cette situation,
un cumul de U’absorption d’énergie dans l'air et la fenétre d’entrée du détecteur (dégradation
constante) et de l’absorption d’énergie dans la structure granulaire formée en surface du filtre
(dégradation variable). Due a la structure granulaire et au profil de pénétration des aérosols
radioactifs naturels dans la structure granulaire, la mesure nucléaire s’en retrouve plus ou moins
affectée.

A la figure 58 sont reportés quatre spectres en énergies a mesurés par le CAM pendant deux heures
chacun dans des conditions différentes, conduisant a des accumulations surfaciques de masse de
0,55 mg.cm? (graphique en haut a gauche), de 1,03 mg.cm? (graphique en haut a droite), de
1,48 mg.cm? (graphique en bas a gauche) et de 0,73 mg.cm™? (graphique en bas a droite). Sur
chaque graphique sont également reportés en trait rouge, les pics simulés pour comparaison.

Dans le tableau 11, on reporte les écart-relatifs calculés sur le décalage AE et la FWHM entre les
pics 2'®Po et 2'*Po mesurés par le CAM et ceux simulés. Les résultats ne permettent pas d’identifier
une corrélation entre ces parameétres de pics et les conditions d’expositions du CAM. Par contre, on
peut déduire que le dépot d’aérosol non-radioactif n’engendre pas d’effet significatif sur les
positions des pics. Effectivement, elles sont inchangées. La FWHM ne peut pas directement étre
corrélé a la présence du dépot étant donné la non prise en compte des fluctuations statistiques, par
le modele empirique utilisé, qui induisent des effets sur la FWHM. Ainsi, ils ne sont pas les
paramétres pertinents a considérer pour étudier le comportement du CAM en condition hors IEC.

En revanche, une intensification de la traine en énergie des pics est mesurée. Avec ces quatre
exemples de spectres en énergies, on montre que la traine est essentiellement affectée par la
granulométrie des aérosols non-radioactifs et donc les caractéristiques de la structure granulaire
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formée au-dessus du filtre. Effectivement, en comparant le spectre mesuré avec |’aérosol A et celui
mesuré avec ’aérosol D, ou les masses surfaciques accumulées sont proches, on constate une
différence significative dans la forme de la traine en énergie du pic. De la méme facon pour le
spectre mesuré avec l’aérosol B et le spectre mesuré avec |’aérosol C.

Tableau 11 : Ecart-relatifs calculés sur la position en énergie (E) et la FWHM entre les pics 2'8Po
et 2"Po mesurés par le CAM et ceux simulés (introduits précédemment)

Position FWHM
Parametres
218PO 214P0 218Po 214P0
A
0,9 0,9 22,4 22,3
m = 0,55 mg.cm?
B
03 ) 0,9 0 2,6 2,1
Ecart-relatif| ™~ 0> M8-CM
(o)
(%) C
1,8 0,9 21,9 12,2
m = 1,48 mg.cm?
D
0,2 1,8 12,2 27,1
m = 0,73 mg.cm
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Figure 58 : Quatre exemples de spectre en énergies a mesurés par le CAM. Chacun correspond a une
mesure de deux heures mais dans des conditions différentes, notamment en termes de
granulométrie d’aérosols non-radioactifs, soit avec l’aérosol A, ’aérosol B, I’aérosol C et |’aérosol D
respectivement pour le graphique en haut a gauche, en haut a droite, en bas a gauche et en bas a
droite

Finalement, lorsque les CAM échantillonnent des aérosols non-radioactifs au méme titre que les
aérosols radioactifs naturels, la traine en énergie des pics a naturels est plus ou moins affectée et
la forme est a priori corrélée aux caractéristiques des aérosols non-radioactifs. La caractérisation
de U’évolution de la traine en énergies est ainsi essentielle pour étudier le comportement du CAM.
Celle-ci est présentée en détails au cours de la partie qui suit.

II.3 Traitement en temps réel et en continu des comptages
nucléaires

L’intérét premier des CAM est de détecter dans les installations nucléaires de petite quantité (en
cas d’incident/accident) d’aérosols radioactifs a-artificiels et ce en temps réel et en continu. Les
particules a émises par les aérosols radioactifs artificiels, au vu de leur (trés) longue période
radioactive (section 1.2.1.b et équation 18), sont de plus faibles énergies que celles émises par les
aérosols radioactifs naturels. Toutefois, on l’a vu, les pics a-naturels mesurés avec le CAM
présentent une traine minimale en énergie, laquelle est due au transfert d’énergie des particules a
dans la matiére traversée (air, fenétre de détecteur). Ces traines en énergie des pics a-naturels
induisent la principale source d’interférence spectrale aux plus basses énergies. En conséquence, la
mesure des aérosols radioactifs a-artificiels est influencée par un bruit fond causé par les aérosols
radioactifs a-naturels.

79

w

151

lité normal

1

tribution de probabi

Dis

Distribution de probabilité normalise



Le point clé de la mesure pour les CAM est alors d’étre capable de compenser ce bruit de fond en
temps réel et en continu et ainsi de toujours discriminer les activités a-naturels des a-artificiels.
Cette discrimination est généralement effectuée par le traitement du taux de comptage a l'aide
d'un algorithme de traitement spécifique. La fonction principale de cet algorithme est de conserver
les comptages dus a l'aérosol radioactif a-artificiel et de soustraire du mieux possible ceux dus aux
aérosols radioactifs a-naturels.

II.3.1 Discrimination en énergies par sélection de régions d’intéréts et
compensation dynamique du bruit de fond

L’objectif de cette méthode consiste a délimiter en énergies plusieurs régions d’intérét (ou en
anglais Region Of Interest, ROl). Ces ROl sont définies de facon a discriminer en énergie un ou
plusieurs radionucléides. Les bornes des ROl sont fixées de maniere dépendante de la géométrie
source - détecteur. De la méme facon, le nombre de ROl définie est dépendant des conditions de
fonctionnement du CAM. Ainsi, a la fois le nombre de ROI et les bornes en énergies de ces derniéres
varient d’un CAM a U'autre (Hayes et al., 2003 ; Huibin et al., 2012). Dans le cas du CAM type
ABPM203M, les ROI sont au nombre de trois et leurs bornes en énergie, ainsi que les radionucléides
qui y sont majoritairement mesurés, sont mentionnés dans le tableau 12. Ces ROI sont situées a des
plus basses énergies que celles qu’emportent les particules a au moment de leur désintégration afin
de tenir compte de l’absorption en énergie (AE) dans |’épaisseur d’air et de la fenétre d’entrée du
détecteur nucléaire (présentée a la section 11.2.2.c.3).

Tableau 12 : Les radionucléides d’intérét mesurés dans les ROI1, ROI2 et ROI3 de [’ABPM203M
sont tabulés avec leur période radioactive (T4,;) et [’énergie des particules a (E,) qu’ils émettent
lors de la désintégration (Laboratoire National Henri Becquerel, 2015)

Region of Gamme en
Interest énergies Radionucléides d’intérét
(ROI) (keV)
S | B9y (T,,, = 24,1,10% a et E,= 5156 keV
1 2000 - 4400 | £ (T2 ‘ )
b 2Am (Tq/, = 432,6 a et E, = 5485 keV)
<
218pg (T4/, = 3,071 min et E, = 6002 keV)
2 4400 - 5300 0
o 212Bj (T4, = 60,54 min et Eq = 6051 keV)
35
&
3 5300 - 7200 214Po (T4, = 162,3 ps et Eq = 7686 keV)

A la figure 59, sont reportés deux spectres en énergies a mesurés en taux de comptage par le CAM
ABPM203M, sur lesquels figurent les trois ROIs, soit la ROI1 dédiée a la mesure des a-artificiels et la
ROI2 et ROI3 pour la mesure des descendants solides du radon %'8Po et 2'“Po respectivement. Le
spectre en noir est mesuré dans des conditions normatives IEC dont les caractéristiques ont été
rappelées dans le tableau 9. Le spectre en rouge est, lui, mesuré dans la méme condition d’activité
a-naturels a laquelle est ajoutée une bréve génération d’aérosols non-radioactifs, laquelle a conduit
a accumulation d’une masse d’aérosol de type D de 3,59 mg sur le filtre du CAM. Dans les deux
cas, la position et la FWHM des pics sont comparables. Effectivement, on l’a vu ce ne sont pas les
criteres pertinents pour caractériser la dégradation des spectres dans le cas des CAM. En revanche,
la traine des pics est significativement différente, elle est plus intense dans le cas ou le CAM
effectue sa mesure en conditions atypiques.
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Remarque : étant donné un taux de comptage plus faible pour le 2'8Po, on a ’impression que sa
traine en énergie est moins intense, ce n’est cependant pas le cas. En revanche, la résolution de la
traine est effectivement plus faible due au faible taux de comptage pour ce radionucléide.

Dans les deux cas de figure, la traine en énergie constitue un bruit de fond dans ROI1 qui contribue
au comptage. Ainsi, elle est considérée en temps réel et en continu afin de conserver les comptages
dus a laérosol radioactif a-artificiel et de soustraire du mieux possible ceux dus a ’aérosol

radioactif a-naturel.

Conditions hors IEC - mp = 3,59 mg + my - 2 g

Conditions IEC - myec - 1 pg

0.05
ROI1 ROI2 ROI3
0.04 -
:.I_tg .
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©
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o |
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©
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Figure 59 : Spectres en énergies a divisés en trois ROI, lesquelles permettent de discriminer en

énergie un ou plusieurs radionucléides. Le spectre en noir est mesuré en conditions normatives

IEC. Le spectre en rouge est mesuré dans la méme condition d’activité a-naturels a laquelle est
ajoutée une breve génération d’aérosols non-radioactifs de type D (conditions atypiques)

En fonction des CAM, différentes méthodes de soustraction ou compensation du bruit de fond sont

existantes. Deux principales méthodes sortent toutefois de ’ensemble :

- l’ajustement de pic et/ou traine par modélisation dynamique pour ensuite déconvoluer le
signal, di a la radioactivité naturelle, et n’obtenir que celui di a la radioactivité
artificielle. Cette méthode est trés efficace mais nécessite en revanche un comptage
significatif, soit au moins 2000 coups pour ajuster un modéle de pic ou traine aux données
mesurées. Elle convient bien aux environnements ou une forte activité en a-naturels est
présente. Dans le cas des installations nucléaires, le taux de comptage est tres faible (voir
figure 59) et rend donc cette méthode inexploitable en temps réel et en continu.

- la soustraction dynamique et systématique de bruit de fond avec utilisation d’un ou
plusieurs paramétres K. Ils sont caractéristiques des traines en énergies des pics qui
contribuent au bruit de fond. Cette méthode est utilisable quel que soit le taux comptage
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et c’est elle qui est généralement mise en ceuvre dans les CAM dédiés a la mesure de faible
taux de comptage.

Dans le cas des CAM de type ABM203M le bruit de fond dans la fenétre des a-artificiels est considéré
étre essentiellement due a la traine en énergies du %'®Po. Ainsi, seul un parametre de traine est
utilisé permettant de déterminer la valeur du bruit de fond dans la fenétre des a-artificiels a partir
des mesures effectuées dans la région dédiée au seul 2'®8Po, soit ROI2. L’algorithme de calcul du CAM
fonctionne en temps réel et en continu pour calculer a chaque pas de temps (3 secondes) la
contribution de la traine du pic ?'®Po au comptage dans ROI1. Cette contribution est calculée a
’aide de la relation 47.

BDF = KIZNZy (47)

avec :

- Ky, : parameétre qui caractérise la traine en énergie du pic ?'®Po dans la ROI1. Il correspond
au ratio du comptage mesuré dans ROI1 a celui mesuré dans ROI2. La valeur du paramétre
Ki, est généralement déterminée sur de longues périodes de mesure (environ 8 heures) dans
des conditions normatives (IEC 61578, 1997), il est ensuite fixé,

- N; : comptage brut mesuré dans la ROI2.

Le comptage net (ROI1,) attribué aux aérosols radioactifs émetteurs d’a-artificiels dans ROI1 est
ainsi déduit a ’aide de la relation 48, laquelle est une forme simplifiée de celle proposée par
Huibin et al. (2012).

ROI1, = N; — BDF, (48)
avec N; le comptage brut mesuré dans la ROI1.
L’activité volumique a-artificiel est ensuite calculée a ’aide de la relation 49 en utilisant le résultat

obtenu a la relation 48.

ROIl,ee  ROILng

= >
EabsolueQthtz EabsolueQVt

(49)

Aartificiel =

avec :

- Easolue - efficacité de détection absolue,

- Qy: débit de prélévement du CAM,

-ty et t,: respectivement le temps de prélévement et le temps de mesure. On considere ici
un temps identique pour la mesure et le prélévement (t; =t = t),

En derniere étape, ’activité volumique a-artificiel est comparée a une valeur seuil, telle que
définie a l’équation 50 issue de Huibin et al. (2012). Ainsi, si A.uficiet €St SUpérieure a A, une
alarme alertant de la présence de radioactivité artificielle est déclenchée.
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JROIT 50)

Ageuil = Kq
2)
EabsolueQVt

avec kq le nombre de fois |’écart-type d’une distribution normale. En fonction de sa valeur, une
confiance en la mesure est accordée. Par exemple pour k« égal a 1,96, la confiance dans le résultat
est de 95 %.

L’application de la méthode de compensation de bruit de fond, telle qu’elle a été introduite ci-
dessus, prend toutefois une hypothése forte qui concerne d’une part, une forme du spectre qui est
fixe (c’est-a-dire constante dans le temps) et d’autre part, un comptage mesuré dans ROI2 qui est
uniquement di au pic 2'®Po. Cette hypothése est entiérement justifiée dans des conditions
normatives IEC, mais est fortement limitée dés lors que ces conditions ne sont plus représentées par
celles des IEC. Effectivement, la mesure nucléaire en conditions atypiques est inévitablement plus
dégradée due aux différents atténuateurs supplémentaires qui engendrent une absorption de
’énergie variable et corrélée avec les caractéristiques des aérosols non-radioactifs prélevés au
méme titre que les aérosols radioactifs naturels.

L’absorption conduit essentiellement a intensifier les traines en énergies, qui de fait augmente
d’une part, le bruit de fond dans la ROI1 due a la traine du pic 2'®Po et d’autre part, le bruit de fond
dans ROI2 et ROI1 (en faible proportion) due a la traine en énergie du pic #'“Po. Ces propos sont
illustrés par le spectre en rouge a la figure 59, U'effet du 2"Po dans la ROI1 n’est pas réellement
visible sur la figure telle que représentée mais est mesurable.

En conséquence, lutilisation du seul facteur K, tel qu’il est actuellement défini conduit
inévitablement a des mesures non attendues et donc des déclenchements d’alarme de type faux
positif. Ainsi, il est nécessaire de définir a minima plusieurs valeurs de K qui puissent considérer le
bruit de fond global dans ROI1 pour différentes conditions atypiques et/ou de définir trois valeurs
de paramétre de traine qui caractérisent les différentes contributions des pics 2'8Po et 2'“Po pour
différentes conditions atypiques.

I1.3.2 Caractérisation de I’évolution de la contribution des traines en
énergies a-naturels

Tout comme est défini le paramétre K, dans des conditions IEC sur des périodes de mesures
longues, il est nécessaire de définir d’autres valeurs de paramétres de traine en énergies des pics
218pg et 2'“Po qui permettent in fine de compenser le bruit de fond dans ROI1 pour des situations
atypiques.

La description de la traine en énergies des pics 2'®8Po et 2'“Po peut se faire a ’aide d’une méthode
mathématique standardisée (ISO 11483, 2005), soit la décroissance exponentielle, donnée par
[’équation 51. Celle-ci est utilisable a posteriori sur des spectres expérimentaux mesurés dans des
conditions définies et sur des temps plus ou moins longs, permettant d’obtenir un comptage
suffisant dans la ROI considérée.

f(x;) = Aexp(Bx)), (31)

avec :

- A et B: paramétres empiriques déterminés numériquement qui permettent d’ajuster au
mieux le modéle mathématique aux données expérimentales,
- X; : position du canal (keV).
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Afin d'adapter le modéle mathématique aux données expérimentales la minimisation du critére du
x? est usuellement utilisée. La bonne utilisation de ce dernier suppose implicitement que les
données expérimentales, nombre d’événements de comptage dans les différents canaux considérés,
suivent une distribution gaussienne. Cependant, dans la condition ou le comptage reste faible
(inférieur a 20 événements de comptage par canal), les fluctuations statistiques des données ne
peuvent pas rigoureusement étre modélisées par une distribution gaussienne, ainsi, ’utilisation du
critére du y2 n’est pas adaptée. Les données sont modélisables par une distribution de Poisson, donc
une nouvelle fonction de probabilité adaptée est définie par l'équation 52 (Cassette, 2007). Cette
fonction de probabilité correspond a la probabilité que le modéele mathématique, présenté a
l'équation 51, soit égal aux données expérimentales (y;).

f(x;)?1 e~
P(y;, f(xi)) = — (52)

i.

avec :

- y;: nombre d’événements mesurés expérimentalement dans le canal i,
- f(x;) : nombre de coups calculés a ’aide de 51 dans le canal x;.

A partir de 1, pour adapter au mieux le modéle mathématique aux données expérimentales, il est
nécessaire de maximiser le coefficient de vraisemblance défini par l'équation 53. Ce coefficient de
vraisemblance L est le produit de probabilité que les données expérimentales y; soient une
fluctuation statistique (distribution de Poisson) du modéle mathématique.

n

f Xi Yi e_f(xi)
L= H—( ) . (53)

T
i=1 yi

Comme il s'agit du méme résultat que de maximiser L ou de minimiser - ln(L), qui change la
formulation de ['équation 53 précédente en |’équation 54, on choisit cette derniére formulation car
il est plus facile de concevoir un processus itératif pour la minimisation.

~In(L) = ) ¢ = y3 In(f(x)) + I3y . (54)

i=1

Ainsi, ’ajustement du modéle mathématique (équation 51), en utilisant la minimisation du critére
de vraisemblance tels que défini par l'équation 54, est appliqué a posteriori sur les spectres
enregistrés sur des temps plus ou moins longs et dans des conditions bien caractérisées. Ceci permet
alors de définir des valeurs de parameétres de traine a considérer en fonction des situations
auxquelles sont confrontés les CAM. In fine, Uutilisation dynamique de paramétres de traine
adaptés pourrait permettre de mieux estimer et donc compenser le bruit de fond dans ROI1 et ce de
maniére continue et en temps réel.
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CHAPITRE Ill : CARACTERISATION DU COMPORTEMENT
DU CAM EN CONDITIONS ATYPIQUES & PROPOSITION
D’UN SYSTEME INNOVANT PERMETTANT
L’ AMELIORATION DES MESURES DU CAM

La présentation du fonctionnement général des CAM, laquelle a été faite au chapitre précédent,
nous a permis d’identifier les limites actuelles de ces derniers, notamment lorsqu’ils sont
confrontés a des situations d’empoussiérement non représentées par celles des normes IEC.
Effectivement, a la fois le fait que les CAM soient en mesure d’échantillonner des aérosols de tailles
importantes (> 10 um) et que ’accumulation en masse de ces aérosols en surface du filtre puissent
engendrer la formation d’une structure granulaire sont des facteurs critiques qui conduisent a un
comportement inattendu' des CAM, lié a une compensation inadaptée du bruit de fond.

Dans ce dernier chapitre, scindé en trois parties, on présente I’étude approfondie qui a été menée
pour caractériser le comportement du CAM de type ABPM203M lorsqu’il est soumis a des bouffées
d’aérosols non-radioactifs de quatre granulométries différentes (A, B, C et D). Ces bouffées
représentent dans la réalité la remise en suspension bréve d’aérosols non-radioactifs, de
granulométries variées, a la suite d’opérations basiques, telles que la découpe de matériaux, le
nettoyage de surface, ’intensification d’une activité quelconque dans une zone déja empoussiérée,
etc.

La premiére partie est dédiée d’une part, a la présentation du protocole expérimental de
génération des aérosols radioactifs naturels et des aérosols non-radioactifs, a ’aide du banc d’essais
couplé présenté en détail au chapitre |, et d’autre part, a la présentation des méthodes mises en
place pour caractériser pas a pas le comportement du CAM lorsqu’il soumis a des atmosphéres
atypiques variées.

La seconde partie est consacrée a la présentation détaillée de I’ensemble des résultats obtenus. Ces
derniers mettent en évidence sans ambiguité les limites du CAM face aux situations atypiques,
notamment sa capacité a compenser en temps réel et en continu le bruit de fond pour discriminer
en énergie les a-artificiels. Toutefois, ces limites sont corrélées a la fois a la masse et a la
granulométrie des aérosols non-radioactifs accumulés sur le filtre du CAM. Ainsi, les résultats ont
permis la création d’une base de données conséquentes, laquelle regroupe plusieurs valeurs de
paramétre de traine a considérer par le CAM pour mieux estimer le bruit de fond et in fine le
compenser.

Dans la troisieme partie, on propose la mise en place d’un systéme innovant lequel considére en
temps réel et en continu d’une part, les caractéristiques de |’atmosphére (granulométrie et
concentration) et d’autre part, la mesure de la radioactivité. Les résultats de faisabilité de ce
systéeme sont alors présentés et montrent une amélioration significative de la mesure du CAM. Ce
systéme, qui utilise la base de données présentée en partie précédente, permet in fine d’assurer la
radioprotection des travailleurs quelle que soit la situation d’exposition.

' Comportement inattendu notamment parce que les CAMs et ’ABPM203M sont équipés d’un systéeme de changement
automatique de filtre (sur critére de perte de charge) pour éviter les problemes de débit de préléevement et d’effet
d’encrassement des filtres qui conduisent a la dégradation d’énergie.
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lll.1 Matériels et méthodes

lll.1.1 Banc d’essais et protocole de génération d’atmosphéres atypiques

L’étude du comportement d’un CAM de type ABPM203M a été réalisée avec le couplage du banc
ICARE et du dispositif de génération des aérosols non-radioactifs, lesquels ont été présentés en
détail au premier chapitre et sont rappelés a la figure 60 ci-dessous.

La démarche expérimentale est élaborée de maniére a étudier :

- d’une part, "évolution en temps réel du comptage effectué par le CAM dans les trois voies
de mesures d’intérét : ROI1 (a-artificiels, tels le 2*Pu, le 2*'Am, etc.) et ROI2 et 3 (a-
naturels, principalement 2'8Po et 2'“Po),

- d’autre part, le spectre en énergies a mesuré mis en relation avec la masse et la
granulométrie des aérosols non-radioactifs collectés sur le filtre par le CAM.

Pour ce faire, la téte de prélévement du CAM a été exposée a diverses configurations d’atmosphéres
reproduites dans la chambre expérimentale.

Air NATURELS
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Figure 60 : Schéma du banc d’essais utilisé pour [’étude du comportement du CAM dans des
conditions atypiques
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A une expérience est attribuée une atmosphére, laquelle est caractérisée d’une part, par une
concentration stable en aérosols radioactifs naturels et d’autre part, par une bréve génération,
inférieure a 10 minutes, d’aérosols d’alumine non-radioactive, dénommés A, B, C et D en
concentrations variées. Dans le tableau 13 ci-dessous sont rappelées les caractéristiques des
aérosols radioactifs naturels (deux premiéres lignes) et les caractéristiques des aérosols non-
radioactifs (deux derniéres lignes).

La stabilité en concentration d’aérosols radioactifs naturels (pour ’ensemble des mesures) est
controlée a l'aide du Condensation Particle Counter (CPC), disposé sur le banc d’essais ICARE,
tandis que la concentration en aérosol non-radioactif est, elle, mesurée a l’aide du Compteur
Optique de Particules (COP), lequel est placé a U'intérieur de la chambre expérimentale.

Tableau 13 : Les deux premieres lignes correspondent aux caractéristiques des aérosols
radioactifs naturels générées. Les deux dernieres lignes correspondent aux caractéristiques
principales des aérosols non-radioactifs dénommés A, B, C et D

. Fraction Activité 2'8Po Activité 2'*Po
1
D(A'm C?”gf{'iﬁﬂ‘)’“ attachée/libre (FA+FL) (FA+FL)
H part. (FA/FL) (Bq.m3) (Bq.m3)
0,2 5a20 0,6 /0,4 ~15 ~5
Dénomination de
[’aérosol non- A B C D
radioactif
DEyMMZ (um) 5,7 7,9 11,3 31,4

Une expérience se décompose en deux phases distinctes qui dure chacune deux heures :

e Premiére phase: la vanne reliée au filtre THE en partie supérieure de la chambre

expérimentale est fermée et le générateur d’aérosol non-radioactif (RBG) est arrété. Seule la
vanne reliée a la veine ICARE est ouverte. En partie inférieure de la chambre expérimentale, le
COP et le CAM sont activés.
Au cours de cette premiére phase, seuls les aérosols radioactifs naturels sont prélevés dans la
chambre expérimentale par le CAM a 35 L.min" et par le COP a 1,2 L.min"'. Cette premiére
phase est essentielle d’une part, pour homogénéiser, dans la chambre expérimentale, la
concentration en aérosols radioactifs naturels, soit un temps environ égal a 10 minutes® et
d’autre part, pour stabiliser les mesures effectuées par le CAM* dans une condition
atmosphérique d’aérosols radioactifs naturels.

e Seconde phase la vanne reliée au filtre THE en partie supérieure de la chambre
expérimentale et la vanne reliée a la veine ICARE sont toujours respectivement fermée et
ouverte. Durant cette phase, le RBG est activé pendant des durées variables (allant de
10 secondes a 10 minutes) pour reproduire des bouffées d’aérosols non-radioactifs mélangés aux

' DAMA : Diametre Aérodynamique Médian en Activité.
2 DEyMM : Diamétre Equivalent en volume Médian en Masse.

3 Trois renouvellements d’air sont nécessaires pour atteindre une concentration a 95 % de ’équilibre. L’enceinte a un
volume de 0,122 m?, le prélévement se fait a un débit de (35 + 1,2) L.min"", ce qui fait un renouvellement d’air en
3 minutes et 22 secondes. Soit une concentration a 95 % de ’équilibre apres environ 10 minutes de prélévement.

4 En annexe 1, on présente ’évolution de |’accumulation théorique des descendants solides du radon sur le filtre du
CAM dans les conditions d’expositions a l’activité naturelle et de prélévement du CAM.
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aérosols radioactifs naturels prélevés dans la chambre expérimentale. En partie inférieure de
celle-ci, seuls le COP et le CAM sont activés.

Au cours de cette seconde phase, le COP et le CAM prélévent U’air a des débits respectifs de
1,2 L.min"' et de 35 l.min"". Aprés un temps de génération donné, le RBG est arrété et la vanne
reliée au filtre THE en partie supérieure de la chambre expérimentale est ouverte. En partie
inférieure, ’ensemble filtre THE-débitmétre-pompe est activé durant quelques minutes de
maniere a réduire rapidement la concentration en aérosols non-radioactifs dans la chambre
expérimentale. Le prélévement effectué par le CAM et le COP se poursuit et ce jusqu’a la fin de
[’expérience.

Pour chaque expérience un filtre vierge de type FSLW est placé sur le fritté de la téte de
prélevement du CAM. Ce filtre est pesé en début (Miytae) €t fin (Mrnae) d’expérience avec une
balance de précision METTLER AT250. La masse de particules accumulée au cours d’une expérience
est alors simplement déduite (relation 55). L’incertitude élargie (k = 2) sur la masse se calcule avec
la relation 61 présentée en annexe 1.

Maeec = Mfinale — Minitiale, (55)

Remarque : les aérosols radioactifs naturels prélevés durant les quatre heures ne contribuent pas de
maniére significative a la masse d’aérosol prélevée. Effectivement, la masse calculée d’aérosols
radioactifs naturels prélevée par le CAM est de l’ordre du microgramme. Une si faible masse n’est
pas mesurable avec la balance de précision utilisée et est surtout négligeable au vu des masses
d’aérosols non-radioactifs pesées, lesquelles sont toujours supérieures au milligramme).

Le comportement du CAM durant les deux premiéres heures de prélévement d’aérosols radioactifs
naturels est déja bien caractérisé. Effectivement, la condition d’exposition est standardisée, ainsi
[’évolution du comptage en temps réel et en continu est constant et stable aprés environ 1h30 (IEC
61578, 1997). En annexe 2 sont présentés ’ensemble des résultats, de position en énergie (E) et de
FWHM, individuels obtenus a partir des spectres mesurés en phase une. Dans cette méme annexe 2,
on présente le calcul utilisé (relation 64) pour déterminer, a partir des 58 spectres enregistrés en
phase une, ’incertitude absolue a 95 % sur les valeurs moyennes des positions en énergie et de leur
FWHM. Les résultats sont reportés dans le tableau 14 ci-dessous. Ils mettent bien en avant le coté
stable de la mesure des spectres en énergies des descendants solides du radon seuls, avec des
incertitudes absolues a 95 % qui sont faibles.

Tableau 14 : Valeurs moyennes des positions et des FWHM des pics 2'8Po et ?'*Po, accompagnées
de leurs incertitudes absolues a 95 %

Parameétres E (keV) U(E) (keV) FWHM (keV) U(FWHM) (keV)
218pg 4835 7 176 10
214pg 6679 4 132 3

Pour l’ensemble des spectres, la contribution de la traine du pic 2'®Po, au comptage dans la ROI1, a
également été calculée, laquelle est de 12 + 1 %. Cette contribution correspond au parametre Kj,,
lequel est fixé dans ’ABPM203M a 9 % (0,09). On constate un léger écart qui peut toutefois étre
expliqué par les différences de temps de mesure pour déterminer la valeur du parametre Ky, en
conditions normatives IEC. Effectivement, dans notre cas, la mesure ne dure que 2 heures alors que
pour la détermination du parametre K;, (utilisé dans ’ABPM203M), la mesure moyenne se fait sur
une durée d’environ 8 heures.
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Dans la suite, nous ne caractérisons que d’une part, les comptages mesurés par le CAM dans les
différentes ROl au cours de la phase deux et d’autre part, les spectres en énergies enregistrés a la
fin de cette phase.

I11.1.2 Description du comportement du CAM soumis a des conditions
atypiques

l11.1.2.a Evolutions des comptages mesurés par le CAM dans ROI1, ROI2 et ROI3

Le CAM mesure et enregistre en continu par pas de temps de trois secondes les comptages dans les
trois ROl définies, soit pour rappel ROI1 dédiée aux a-artificiels, ROI2 et ROI3 dédiées aux a-
naturels, respectivement issues du 2'®Po et du 2'“Po. Au vu des niveaux d’activités auxquelles le CAM
est exposé, qui sont faibles mais qui représentent la réalité des conditions auxquelles les CAM sont
soumis, les comptages mesurés a ces pas de temps sont extrémement bas, proches de zéro. De ce
fait, pour caractériser |’évolution des comptages dans ces trois ROIl, il a été nécessaire de les
analyser sur des durées longues, lesquelles ont été arbitrairement définies a cing minutes. C’est un
compromis acceptable pour avoir un comptage expérimentalement exploitable sans pour autant
étre trop long. Effectivement, un comptage trop long conduirait a masquer les variations brusques,
ce qui n’est pas souhaitable pour I’étude.

En paralléle, le COP mesure en temps réel et en continu, sur des pas de temps d’une minute,
[’évolution de la concentration en aérosols non-radioactifs. Afin d’étre en capacité de relier toutes
variations de [’évolution des comptages, mesurés dans les trois ROl par le CAM, a une variation de
concentration de [’aérosol non-radioactif, les mesures du COP ont également été analysées sur des
pas de temps de cing minutes.

Finalement, a partir des résultats analysés on présente d’une part, ’évolution des comptages
nucléaires mesurés par le CAM et d’autre part, ’évolution de la concentration en aérosols non-
radioactifs mesurée par le COP en fonction du temps. Ces résultats permettent de décrire
l’évolution du comportement du CAM lorsqu’il est soumis a des générations bréves d’aérosols non-
radioactifs en concentrations et granulométries variées.

lll.1.2.b Description des spectres en énergies mesurés par le CAM

Les spectres en énergies sont enregistrés aprés deux heures de mesures effectuées par le CAM. Ce
temps long est nécessaire, pour les mémes considérations de faibles niveaux d’activités
qgu’introduites précédemment, afin d’obtenir un spectre de résolution suffisante pour étre
exploitable expérimentalement.

Pour décrire le comportement du CAM et identifier des corrélations entre |’absorption d’énergie des
particules a et la masse et la granulométrie des aérosols non-radioactifs accumulées sur le filtre du
CAM, on a caractérisé la position des deux pics, soit 2'“Po et 2'8Po et leur FWHM. Les valeurs
moyennes des positions et des FWHM des pics ont ensuite été déterminées avec leurs incertitudes
absolues a 95 % associées (relation 64 en annexe 2). Ces valeurs moyennes ont ensuite été
comparées a celles obtenues a partir des spectres mesurés en conditions normatives IEC, dont les
caractéristiques sont reportées au tableau 14. Cette comparaison a porté sur les écarts-relatifs qui
ont été calculés.

l11.1.3 Interprétation des évolutions des comptages

L’interprétation des évolutions de comptages a été menée a l'appui de la considération de la
configuration des dépots d’aérosols non-radioactifs au-dessus du filtre du CAM. La caractérisation
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théorique des configurations des dépots, qui font suite a ’accumulation de masse d’aérosols non-
radioactifs, a porté sur la quantification d’une part, de ’épaisseur moyenne équivalente (Epq) et
d’autre part, du nombre moyen de couches équivalentes (N, ). L’hypothese d’un dépot homogene
a été retenue pour ces quantifications. Effectivement, on suppose que le dépot, sur ’ensemble de
la surface effective de prélevement du filtre du CAM, est tel que celui présenté a la figure 37.

Les deux parametres, soit En, et Npo, sont déterminés a partir des distributions respectives
calculées a ’aide de la relation 56, ci-dessous, et celle présentée en détail au chapitre Il
(relation 30).

macc

ABeq = Pp Sefr (1 —h(e)) de, (56)

Les aérosols radioactifs naturels sont, tout au long de la phase deux, échantillonnés par le CAM.
Nous avons alors calculé les profils de pénétration de ces derniers dans les différentes
configurations de dépot formés en fonction de la masse et de la granulométrie des aérosols non-
radioactifs accumulée sur le filtre du CAM. Les profils de pénétration des aérosols radioactifs
naturels ont été calculés a [’aide des relations 39 et 40 présentées en détail au chapitre Il.

lll.1.4 Caractérisation de [|’évolution de la limite de détection du
CAM : interprétation

Etant donné une absence certaine de radioactivité a-artificiel au cours de nos essais, le comptage
mesuré dans ROI1 (pour rappel : fenétre dédiée a la mesure des a-artificiels) constitue uniquement
le bruit de fond. En utilisant ce comptage, on a caractérisé l’évolution de la limite de détection
réelle (qu’on appelle LD vraie), laquelle est calculée a I’aide de la relation 66 annexe 3.

En paralléle on a calculé le bruit de fond dans ROI1, lequel est estimé en temps réel et en continu
par le CAM. Ce bruit de fond est calculé en utilisant le paramétre de traine K;, (égal a 0,09) et le
comptage mesuré dans ROI2 (relation 47). Puis, a partir de ce bruit de fond, on a calculé la LD
correspondante dans ROI1.

Remarque : Les résultats sont traités sur des pas de temps de cing minutes pour les mémes
considérations de faibles niveaux d’activités qu’exprimées précédemment.

Finalement, on a reporté sur un méme graphique d’une part, les évolutions de la LD estimée par le
CAM dans ROI1, de la LD vraie et du comptage brut dans ROI, (noté ROI1y,, correspond uniquement
au bruit de fond) et d’autre part, U’évolution de la concentration en aérosol non-radioactif en
fonction du temps.

I11.1.5 Caractérisation de |’évolution des traines en énergies et de leur
contribution au bruit de fond

On a déterminé les contributions individuelles des deux traines en énergies dans les ROI qui ne leur
sont pas dédiées, soient celle du pic ?'®Po dans ROI1 et celle du pic 2"“Po dans ROI2 et ROI1. Cette
détermination a été effectuée a partir des spectres en énergies mesurés par le CAM et enregistrés
sur deux heures. Sur ces spectres, un ajustement mathématique de traine a postériori a été
effectué.

La procédure mise en place pour déterminer ces contributions individuelles, en fonction a la fois de
la granulométrie et de la masse d’aérosol accumulée, est la suivante en deux étapes :
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e 1 étape : Ajustement de traine en énergies du pic 2'*Po sur la gamme [5200 - 6200] keV

La traine en énergies du pic 2'“Po est ajustée a ’aide du modéle mathématique de décroissance
exponentielle (relation 51 présentée en détail au chapitre Il) sur la gamme en énergie allant de
5200 keV a 6200 keV. Cette gamme en énergies a été choisie en considérant ’ensemble des
spectres en énergies enregistrés en phase deux. Effectivement, dans cette gamme la traine en
énergie du pic 2"Po varie le plus. Ainsi, on a souhaité ajuster au mieux le modéle mathématique
dans cette zone de mesure.

A la figure 61 est reporté un exemple d’ajustement & partir d’un spectre expérimental mesuré par
le CAM en conditions atypiques. A partir de I’ajustement de traine, la contribution de celle-ci, a la
fois dans la ROI2 et la ROI1, est calculée. Le paramétre Ki; calculé, défini a la relation 57,
caractérise la contribution de la traine du pic 2"Po au comptage dans ROI1. Le paramétre Ky
calculé, défini a la relation 58, caractérise la contribution de la traine du pic #*Po au comptage
dans ROI2. Le calcul d’incertitude associée a ces paramétres de traine est présenté en détail en
annexe 1 (relation 63).

Nt
K5 calculé = —222 (57)
3,CAM
N, .o
K,5 calculé = Z'trame, (58)
3,CAM

avec :

- Ni traine €t Notraine © COMptages calculés respectivement dans ROI1 et ROI2, comme étant di
a la traine du pic 2'“Po,
- N3 cam : comptage brut mesuré par le CAM dans ROI3.

————— Spectre mesuré par le CAM Ajustement de traine du pic 24Po
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Figure 61 : Présentation de l'ajustement de la traine en énergies du pic ?"*Po. Le spectre en trait

interrompu noir correspond a la mesure du CAM. La courbe en trait continu rouge correspond au

modele (relation 51 du chapitre Il) ajusté aux données expérimentales sur une gamme en énergie
de [5200 - 6200] keV, laquelle est repérée par les crochets sur le spectre
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e 2me étape : Soustraction de la contribution de la traine du pic 2'*Po

La contribution de la traine du pic 2“Po calculée est alors soustraite au spectre en énergies a. A la
figure 62 est représenté le spectre mesuré par le CAM, lequel est soustrait de la contribution de la
traine du pic #'Po au comptage dans ROI1 et ROI2. Aprés soustraction, la contribution de la traine
en énergie du seul pic 2'8Po dans ROI1 est calculée. Cette contribution est caractérisée par le
parametre K, calculé, lequel est défini par la relation 59. Celui-ci correspond au ratio du comptage
mesuré par le CAM dans ROI1 (N cam) @ celui mesuré par le CAM dans ROI2 (N2 cam)-

N; cam
K,, calculé = o (59)
————— Spectre mesuré par le CAM soustrait de la traine en énergie du pic 2'*Po
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Figure 62 : Spectre mesuré par le CAM soustrait de la contribution de la traine en énergie du pic
214po au comptage dans ROI2 et ROI1

Cette procédure en deux étapes a été appliquée aux 42 spectres en énergies exploitables répartis
comme suit : 9 spectres obtenus pour les essais avec l'aérosol A, 5 avec ’aérosol B, 14 avec
’aérosol C et également 14 avec l'aérosol D. Les raisons pour lesquelles le nombre de spectre
ajusté est différent, pour les quatre granulométries, sont explicitées dans la section des résultats
ci-aprés (section 111.2.4).

Une base de données conséquentes a pu étre créée et alimentée a partir des parameétres de traines
calculés, lesquels sont corrélés d’une part, a la masse d’aérosols non-radioactifs prélevés sur le
filtre du CAM et d’autre part, a la granulométrie de ces aérosols non-radioactifs.
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lll.1.6 Utilisation du paramétre de traine Ki; calculé permettant
I’amélioration de |’estimation du bruit de fond

Le bruit de fond dans ROI1 est estimé en temps réel et en continu, pour chaque configuration
d’exposition du CAM, en utilisant le paramétre K;, calculé (avec la relation 59). Celui-ci est
sélectionné dans la base de données de maniere adaptée a la situation réelle d’exposition du CAM.
A partir de ce bruit de fond mieux estimé, on calcule la LD correspondante, laquelle est ensuite
comparée a la LD vraie.

Finalement, sur un méme graphique on confronte d’une part, la LD calculée a partir du Ki,
sélectionné dans la base de données, la LD calculée a partir du Ky, actuel (égal a 0,09) en fonction
de la LD vraie. Afin de juger de la surestimation ou sous-estimation des LD calculées, a partir de K,
adapté et de K;, actuel, par rapport a la LD vraie, on a tracé sur les graphiques une droite de pente
égale a 1. Les valeurs de LD au-dessus de cette droite signifient une surestimation, a l’inverse une
sous-estimation pour des valeurs de LD en-dessous.

l1l.2 Résultats expérimentaux

l11.2.1 Description du comportement du CAM soumis a des conditions
atypiques

lll.2.1.a Comptages nucléaires mesurés par le CAM dans ROI1, ROI2 et ROI3

L’ensemble des résultats expérimentaux sont reportés en annexe 4. Ils sont présentés par type
d’aérosols A, B, C et D (dont les caractéristiques ont été rappelées au tableau 13) et classés par
ordre croissant de masse de particules prélevées durant la phase deux. Ils sont repérés par une
numérotation comme suit! : dénomination de ’aérosol - numéro de la phase - numéro de ’essai.
Pour chaque aérosol il y a alors en annexe 4 :

- un tableau regroupant U’ensemble des masses prélevées au cours des différentes
expériences. Dans ce tableau, on repére également les essais pour lesquels une alarme de
type faux positif a été observée.

- un ensemble de graphiques qui présentent d’une part, |’évolution des comptages nucléaires
mesurés par le CAM dans ROI1 (carrés noirs), dans ROI2 (losanges verts) et dans ROI3
(triangles violets) et d’autre part, ’évolution de la concentration en aérosols non-
radioactifs mesurée par le COP en fonction du temps. Sur ces graphiques, les cent vingt
premiéres minutes correspondent a la phase une alors que la phase deux débute au méme
moment que l'injection d’aérosol non-radioactif, repéré par ’augmentation brusque de la
concentration mesurée par le COP, et se termine cent vingt minutes apres.

De maniére générale et quelle que soit la granulométrie de ’aérosol non-radioactif collecté par le
CAM, le comportement de celui-ci n’est affecté qu’au-dela d’une certaine masse accumulée sur le
filtre de prélévement. En deca, les comptages mesurés dans ROI1, ROI2 et ROI3 restent stables
apres la breve génération d’aérosol non-radioactif et ce jusqu’a la fin de ’expérience. En d’autres
termes, le CAM se comporte de la méme maniére qu’en conditions normatives IEC. Au-dela, une
augmentation du comptage dans ROI1 est tout d’abord mesurée. Puis, pour des masses accumulées
encore plus grande, le CAM mesure a la fois une diminution du comptage dans ROI3, une
augmentation du comptage dans ROI2 et une intensification de ’augmentation du comptage dans
ROI1. Ces variations ont lieu au cours des 20 a 30 minutes qui suivent la breve génération d’aérosols
non-radioactifs. Puis, au cours des 90 a 100 minutes suivantes (jusqu’a la fin de I’expérience), les

' Par exemple ’essai numéro 1 avec l’aérosol A en phase 2 est noté : A - P2 - 1
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variations s’inversent, soit un comptage qui augmente dans ROI3, diminue dans ROI2 et ROI1, et
retournent vers une valeur a |’équilibre ou proche.

Remargue : ce n’est pas toujours mentionné que les masses accumulées sur le filtre du CAM le sont
au cours des dix premiéres minutes qui suivent la bréve génération d’aérosol.

Pour ’ensemble des descriptions qui suivent, nous avons reportés quelques exemples a proximité
des zones de textes mais pour ’ensemble des résultats il faut se référer a ’annexe 4.

Essais avec ’aérosol A :

Aucune variation des comptages n’est mesurée jusqu’a au moins une masse accumulée de 1,5 mg (A
- P2 - E3) comme on peut le constater en exemple sur le graphique en haut a gauche a la figure 63.
A partir d’une masse accumulée de 2,27 mg (A - P2 - E4) et jusqu’a au moins une masse de 3,27 mg
(E - P2 - E8), seule une faible augmentation du comptage dans ROI1 est mesurée (graphique en haut
a droite a la figure 63). Toutefois, celui-ci revient rapidement, en environ 5 a 10 minutes, a sa
valeur d’avant la bréve génération d’aérosols non-radioactifs, soit proche de 0. Au-dela, de ces
masses d’aérosols non-radioactifs accumulées, soit de l'essai (A - P2 - E9) a (A - P2 - E18), les
variations de comptages dans ROI1, ROI2Z et ROI3 sont brusques et intenses mais reviennent
toutefois a une valeur a I’équilibre selon une dynamique rapide (graphique du bas a la figure 63).
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Figure 63 : Exemples d’évolutions d’une part, des comptages nucléaires mesurés par le CAM dans
ROI1 (carrés noirs), dans ROI2 (losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du
temps et d’autre part, de la concentration en aérosols inactifs dénommés A (trait rouge) en

fonction du temps
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Essais avec l’aérosol B :

Jusqu’a une masse au moins égale a 1,25 mg (B - P2 - E2) le comptage dans ROI1 n’augmente pas
(graphique en haut a gauche a la figure 64). A partir d’une masse de 3,08 mg (B - P2 - E3) et jusqu’a
une masse au moins de 3,64 mg (B - P2 - E5), le comptage mesuré dans ROI1 augmente sensiblement
et retourne a une valeur proche de zéro en moins de 15 minutes (graphique en haut a droite a la
figure 64). Au-dela, les mesures effectuées par le CAM sont comparables a celles discutées pour le

cas précédent (graphique du bas a la figure 64).

= RO + ROI2 = ROI + ROI2
4 ROI3 ——aérosols inactifs 4 ROI3 ——aérosols inactifs
180 " r 180 1 r
& A A o —
B-P2-E2 W 4 a o o CFE B-P2-E5 Lot r?E
“m“n‘un“ - 1 P S Sl PN oh
" I E i ™ “ A A | E
%120 s 4 £ %120 ] RS 10 £
< c
a N L S 8 ] i S
-t T A +
5 DI - 5
o 60 A M2 *E o 60 A A r 5 -E
A E A
L K O
A * * B 8 ] . 8
l""“OOm’“. ,'..00 T TR TR g e T 8 : 8
0 0
50 100 150 200 250 0 50 100 150 200 250
Temps (min) Temps (min)
= ROI + ROI2
.5 A ROI3 ——aérosols inactifs
1 B-P2-E10 N oA
i ha A wt I E
A s A L[ .
] N . m“A ‘Ab tén
@ 100 “A‘ ah ok 20 £
2] o -
- M‘ A - g
o A A —
£ a I
o A I —
O 50 A . 10 2
Ak * 0..... | T
Ak - g
] Bogteyteveter O 00 8
0 0
0 50 100 150 200 250

Temps (min)

Figure 64 : Exemples d’évolutions d’une part, des comptages nucléaires mesurés par le CAM dans
ROI1 (carrés noirs), dans ROI2 (losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du
temps et d’autre part, de la concentration en aérosols inactifs dénommés B (trait rouge) en

fonction du temps

Essais avec l’aérosol C :

Seul le comptage mesuré dans ROI1 augmente pour des masses accumulées jusqu’a au moins 3 mg
(C-P2-E1)a (C- P2-E2). A la différence des deux cas précédents, ol DEyMM est inférieur a
10 ym, le comptage mesuré dans ROI1 ne décroit que trés peu jusqu’a la fin de U’expérience
(dynamique lente). Un exemple de ce comportement est reporté sur le graphique de gauche a la
figure 65. A partir d’une masse accumulée de 4,35 mg (C - P2 - E3) et au-dela, le comptage dans
ROI1 s’intensifie et ceux dans ROI2 et ROI3 augmentent et diminuent respectivement. Les cinétiques
de retour a une valeur d’équilibre, aprés l’accumulation de masse, sont plus longues que pour les
deux cas précédents (A et B). Un exemple de ce comportement est présenté sur le graphique de
droite a la figure 65.
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Figure 65 : Exemples d’évolutions d’une part, des comptages nucléaires mesurés par le CAM dans
ROI1 (carrés noirs), dans ROI2 (losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du
temps et d’autre part, de la concentration en aérosols inactifs dénommés C (trait rouge) en

fonction du temps

Essais avec l’aérosol D :

Les évolutions des comptages dans ROI1, ROI2 et ROI3 mesurés par le CAM sont comparables a celles
qui sont décrites pour ’aérosol C. Effectivement, le comptage dans ROI1 augmente pour de faibles
masses accumulées (inférieures a 4 mg), puis décroit selon une dynamique lente. Ce comportement
est observé pour les essais (D - P2 - E1) a (D - P2 - E7) et un exemple est reporté sur le graphique de
de gauche a la figure 66. Pour des masses plus grandes, soit environ 5 mg (D - P2 - E8) et au-dela, le
comptage dans ROI1 s’intensifie et ceux dans ROI2Z et ROI3 augmentent et diminuent
respectivement. Comme précédemment (avec l’aérosol C), les cinétiques de retour a un comptage a
[’équilibre sont lentes, un exemple est reporté sur le graphique de droite a la figure 66.
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Figure 66 : Exemples d’évolutions d’une part, des comptages nucléaires mesurés par le CAM dans
ROI1 (carrés noirs), dans ROI2 (losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du
temps et d’autre part, de la concentration en aérosols inactifs dénommés D (trait rouge) en

fonction du temps

Finalement de cette description des évolutions des comptages mesurées par le CAM dans ROI1, ROI2
et ROI3 pour ’ensemble des essais menés avec les quatre granulométries d’aérosols, les éléments
suivants sont mis en avant :

- Le CAM se comporte de maniére comparable lorsqu’il est soumis a des aérosols A ou B et de
méme pour les aérosols C ou D. Ainsi, on identifie deux gammes, celle ou DE\MM est
inférieur a 10 pm et celle ou il est supérieur a 10 pm, lesquelles affectent la mesure

96



nucléaire du CAM différemment. Effectivement, la mesure nucléaire effectuée par le CAM
est plus longuement dégradée apres une breve génération d’aérosols non-radioactifs de
DEyMM supérieur a 10 um, que lorsque le DEyMM est inférieur a 10 um.

- Lorsque le CAM est soumis a de bréves générations d’aérosols non-radioactifs, conduisant a
’accumulation rapide de masse d’aérosol, les comptages mesurés présentent deux
évolutions. Une premiére a lieu au cours des 20 a 30 minutes qui suivent la bréve remise en
suspension d’aérosols non-radioactifs. La seconde évolution des comptages a lieu apres,
avec une cinétique rapide de retour a une valeur d’équilibre lorsque DEyMM est inférieur a
10 um et lente lorsque DEyMM est supérieur a 10 pm.

- Les mesures nucléaires effectuées par le CAM sont d’autant plus dégradées que le DE\MM
est important et ce pour des masses d’aérosols non-radioactifs accumulées sur le filtre du
CAM identiques.

lll.2.1.b Spectres en énergies a mesurés par le CAM

L’ensemble des spectres en énergies a enregistrés sur deux heures sont reportés en annexe 5. Les
résultats sont présentés par type d’aérosols (A, B, C et D) et classés par ordre croissant de masse de
particules prélevées durant la phase deux. Ils sont repérés par la méme numérotation, laquelle a
été introduite précédemment. Ainsi en annexe 5, il y a pour chaque type aérosol :

- un ensemble de spectres en énergies a enregistrés aprés les deux heures de prélévement du
CAM en phase deux. Sur chaque spectre sont indiquées les trois ROls,

- un tableau avec les valeurs calculées de la position et de la FWHM des deux pics (2'8Po et
214pg),

A partir de ’ensemble des valeurs obtenues pour chaque aérosol, soit 18 avec [’aérosol A, 12 avec
’aérosol B, 14 avec l’aérosol C et 14 également avec l’aérosol D, nous avons calculé les positions
moyennes des pics (2'8Po et 2'*Po) et leur FWHM moyennes, accompagnées de |’incertitude absolue a
95 %. Les résultats sont reportés dans le tableau 15 pour les quatre granulométries d’aérosol.
Aucune corrélation de ces paramétres avec la masse et la granulométrie d’aérosol prélevée n’est
identifiée.

Tableau 15 : Valeurs moyennes des positions en énergie (E) et des FWHM des pics 2'8Po et ?'*Po,
accompagnées de leurs incertitudes absolues a 95 %

Paramétres E (keV) U(E) FWHM (keV) U(FWHM)
218pg 4825 17 259 61
A 214pg 6668 7 161 13
218pg 4840 13 215 17
° 214pg 6678 9 169 11
218pg 4837 13 259 33
¢ 214pg 6678 7 160 13
218pg 4832 11 210 16
° 214pg 6680 7 157 10
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On a calculé U'écart-relatif (ER) de ces parameétres par rapport a ceux calculés des spectres en
énergies a obtenus en phase une, soit sans présence d’aérosol non-radioactif (valeurs dans le
tableau 14). Les résultats des ER sont reportés dans le tableau 16, a partir desquels on met en avant
deux informations :

- la position des pics n’est pas affectée par la présence des aérosols non-radioactifs sur le
filtre du CAM et ce pour les quatre granulométries d’aérosols mises en jeu dans ’étude.
Ceci signifie donc que ’ensemble des particules a émises ne traversent une méme épaisseur
homogeéne dans laquelle I’énergie est transférée. Auquel cas, un décalage serait en énergie
serait mesuré comme c’est le cas pour le décalage en énergie lié a |’épaisseur homogene
d’air entre le filtre et le détecteur.

- la FWHM des pics 2'8Po et 2'“Po mesurée en présence d’aérosols non-radioactifs est jusqu’a
environ 50 % et 30 % respectivement plus large. Cette FWHM globalement plus grande
s’explique par la distance parcourue par les particules a dans les aérosols non-radioactifs
qui est plus grande. Toutefois, aucune corrélation n’est identifiée entre ce paramétre et la
masse ou la granulométrie des aérosols non-radioactifs accumulés sur le filtre du CAM. Ceci
est a priori di aux ailettes de collimation sous le détecteur nucléaire qui permettent de
réduire significativement la FWHM et rend « impossible » |’étude de |’évolution de la FWHM
avec I’ABPM203M. Ainsi, ce paramétre n’est, dans le cas de ’ABPM203M, pas pertinent a
étudier puisqu’il est « bloqué » par la présence des ailettes de collimation.

Tableau 16 : Ecart-relatifs (ER) calculés entre les valeurs de position des pics 2'8Po et 2'*Po et de
leur FWHM respectives mesurées en phase deux et les valeurs calculées de ces mémes paramétres
mais mesurés en phase une (valeurs reportées au tableau 14)

. Position FWHM
Parametres
218P0 Z14PO 218Po 214P0

A 0,2 0,2 47 22
, B 0,1 0 22 28
Ecart-relatif (%)

C 0 0 47 21

D 0 0 19 19

Ainsi, comme on le constate d’une part, sur ’ensemble des spectres reportés en annexe 5 et
d’autre part, avec les résultats présentés ci-dessus, a la fois la position des pics et leur FWHM ne
varient pas de maniére corrélée avec la masse ou la granulométrie des aérosols non-radioactifs
accumulés sur le filtre du CAM. Ces parameétres ne sont donc pas pertinents pour caractériser le
comportement du CAM ABPM203M. En revanche, les traines en énergies des pics montrent elles une
évolution corrélée a la fois avec la masse et la granulométrie des aérosols non-radioactifs
accumulés. Ces évolutions sont également comparables par paires de granulométrie d’aérosol non-
radioactif, soit A - B (DE,MM < 10 pm) et C - D (DE;MM > 10 pm).

e DEMM <10 pm:

Pour les essais numérotés (A - P2 - E1) a (A - P2 - E8) (inclus) et (B - P2 - E1) a (B - P2 - E5), les
traines en énergies présentent une forme exponentielle décroissante. Puis, un élargissement
significatif de la base du pic (visible sur #'*Po) apparait jusqu’aux essais (A - P2 - E10) et (B - P2 -
E9). Au-dela de ces derniers essais, |’élargissement de la traine en énergie n’est plus visible mais la
traine est surmontée d’une ligne de base. La traine présente alors une particularité certaine. Celle-
ci correspond a la somme d’un spectre tres dégradé, lequel est mesuré durant la premiére variation
des comptages, et d’un spectre de moins en moins dégradé mesuré, lui, durant la seconde variation
ou les comptages retournent a une valeur a l’équilibre.
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e DEMM>10pm:

Quelle que soient les masses accumulées dans notre étude, les traines en énergies des pics
présentent toujours une forme exponentielle décroissante typique, comme observée pour les
premiers essais avec DEyMM inférieur a 10 pm. En revanche, U'intensité de la traine croit a mesure
que la masse d’aérosol accumulée sur le filtre du CAM croit.

Finalement, la description de ’ensemble des spectres met en avant une différence significative
dans la forme des traines en énergies mesurées par le CAM lorsque celui-ci est soumis a des aérosols
non-radioactifs dont le DEyMM est inférieur a 10 um ou supérieur a 10 pm. Cette différence devient
d’autant plus significative, et marquée par une particularité pour DE,MM < 10 pm, que la masse
accumulée sur le filtre du CAM est grande. Ceci, souléve alors la nécessité d’expliquer cette
différence en tenant compte de la structure du dépot qui peut étre formée au-dessus du filtre en
fonction de la masse et de la granulométrie des aérosols non-radioactifs prélevés.

l11.2.2 Interprétation du comportement du CAM soumis a des conditions
atypiques

lll.2.2.a Structure du dépot
Epaisseur moyenne équivalente

Le calcul de la distribution de I’épaisseur de structure en fonction de la masse et pour les quatre
granulométries d’aérosol (A, B, C et D) est effectué en utilisant la relation 56. L’évolution de
|’épaisseur moyenne équivalente (Eno,) est ensuite déterminée a partir des distributions calculées.

A la figure 67, sont présentés les résultats pour les quatre granulométries d’aérosols non-radioactifs
et pour I’ensemble des masses accumulées, soient en carrés noirs (A), losanges verts (B), triangles
rouges (C) et cercles violet (D). Plus les particules sont petites et plus elles peuvent former une
structure épaisse pour une masse de particules prélevée donnée. L’épaisseur moyenne équivalente
représente en fait une épaisseur de matiére qu’on suppose homogéne. Ainsi, a partir de ces
épaisseurs et de la surface effective de préléevement du filtre (Seff = 4,91 cm?), on a calculé pour
chaque granulométrie la masse volumique apparente (p,p,) de l’épaisseur de matiere. Ces masses
volumiques apparentes calculées sont reportées a la méme figure 67. Elles prennent en
considération la porosité de ’épaisseur de matiére, qui est plus grande pour les petits aérosols,
d’ou des masses volumiques apparentes plus faibles. Soient 1,42 g.cm3, 1,61 g.cm3, 1,85 g.cm™ et
2,14 g.cm3 respectivement pour les structures formées de particules dénommées A, B, C et D.
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Figure 67 : Evolution de [’épaisseur moyenne équivalente de la structure formée au-dessus du
filtre en fonction de la masse de particules prélevées au cours de nos essais et pour les quatre
granulométries d’aérosol, soient A en carrés noirs, B en losange verts, C en triangle rouges et D
en cercles violets. Les masses volumiques apparentes (pqyp) calculées des épaisseurs de matieres

formées au-dessus du filtre de surface effective (Se) égale a 4,91 cm? sont également reportées

Dans le tableau 17, on compare ’épaisseur formée par l’accumulation de masse d’aérosol non-
radioactif sur le filtre du CAM a la granulométrie de [’aérosol. Trois cas, sont identifiées en fonction
de la masse prélevée et de la granulométrie d’aérosol, soit En, < DEMM, Eno = DEIMM et
Emoy > DEVMM. Ainsi, au vu des valeurs, l’idée d’un dépot homogeéne, qui présente une masse
volumique apparente donnée, est quelque peu limité notamment pour les aérosols C et D.
Effectivement, les masses accumulées dans |’étude ne sont a priori pas suffisantes pour former une
couche pleine en supposant le dépot homogéne.

Tableau 17 : Comparaison entre [’épaisseur moyenne équivalente calculée du dépbt (En,y), pour
les différentes masses d’aérosols accumulées sur le filtre, et la granulométrie de ces aérosols

non-radioactifs (DE,MM)

Comparaison entre

Masse aérosol (mg)

Emoy €t DEyMM A B C D
Pour ’ensemble
. R R des masses
Emoy < DEVMM 0a4 0aé 0a10 accumulées dans
’étude
Emoy = DEVMM 4a5 6a7 10a 12
Non atteint dans
’étude
Emoy > DEYMM >5 >7 >12
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Nombre moyen de couches équivalentes

L’évolution du nombre moyen de couches équivalentes (Ny,) est déterminée pour les quatre
granulométries d’aérosol et pour U’ensemble des masses accumulées a partir des distributions
calculées a ’aide de la relation 30 du chapitre Il. Les évolutions de ce Nn,, en fonction de la masse
de particules prélevée sont reportées a la figure 68. Pour une masse donnée, le nombre de couches
équivalentes est d’autant plus grand que la granulométrie de |’aérosol est petite.
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Figure 68 : Evolution du nombre moyen de couches équivalentes (Nmoy) fonction de la masse de
particules accumulées sur le filtre du CAM pour les quatre granulométries d’aérosol. La légende
est la méme que celle indiquée a la figure 67(

Trois cas sont identifiés et reportés dans le tableau 18 en fonction de la masse prélevée et de la
granulométrie d’aérosol, soit lorsque Npo, est inférieur ou égal a un, Ny, est supérieur a un mais
inférieur ou égale a deux (zone de transition) et enfin Ny, est supérieur a deux. Au vu de ces
résultats, un dépot homogeéne et multicouches est formé pour des masses accumulées supérieures a
4 mg et 7 mg respectivement pour les aérosols non-radioactifs A et B. Ainsi, on considére une
structure granulaire au-dessus du filtre du CAM. Pour les aérosols C et D dont le DEyMM est supérieur
a 10 pm, les dépots pour les masses accumulées dans |’étude ne présentent pas un nombre de
couches supérieur a 2. La structure granulaire, n’est pas réellement envisagée mais on considéere
toute de méme le cas de la zone de transition qui tend vers la formation d’un dépot multicouches
et donc homogene.
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Tableau 18 : Nombre moyen de couches équivalentes en fonction de la masse d’aérosol non-
radioactifs accumulée et pour les quatre granulométries utilisées. Mise en avant de trois
configurations, a savoir Nmo, inférieur ou égal a un, supérieur a un mais inférieur ou égal a deux
(zone de transition) et enfin supérieur a deux.

Nombre moyen de Masse aérosol (mg)
couches
équivalentes (Nmoy) A B C D
Pour I’ensemble
<1 0a2 0a3 049 des masses
accumulées dans
’étude
1 < Nmoy £ 2 2a4 3a7 9a18
Non atteint dans
’étude
> 2 > 4 >7 >18

Finalement, dans un dépot multicouches formé par les aérosols non-radioactifs, les aérosols
radioactifs naturels sont filtrés et collectés selon un profil de pénétration exponentielle.

Profil de pénétration des aérosols radioactifs naturels dans la structure granulaire

Les différents profils de pénétration des aérosols radioactifs naturels dans les structures granulaires
formées de particules A, B, C et D sont calculés. Ces profils de pénétration sont reportés a la figure
69. Le graphique de gauche représente le profil de pénétration en fonction de En,, et celui de
droite en fonction de Ny, de la structure formée en surface du filtre.

Remarque : De maniére a mieux appréhender [’évolution du profil de pénétration, nous les avons
volontairement tracés en considérant une structure a plusieurs couches, bien que ca ne soit a priori
pas forcément le cas, notamment pour les aérosols C et D.

Plus la granulométrie des aérosols constituants la structure granulaire est importante (D > C > B > A)
moins ’efficacité de collecte, vis-a-vis des aérosols radioactifs naturels (DAMA =0,2 pm) est
grande. Ceci, conduit alors a collecter les aérosols radioactifs naturels essentiellement en
profondeur. Par contre, pour les structures constituées d’aérosol A ou B, les aérosols radioactifs
naturels sont essentiellement collectés en surface.

La fraction libre des aérosols radioactifs naturels qui représente environ 40 % de ’activité naturelle
est supposée étre collectée principalement en surface du dépot et ce que ce soit pour un dépot
d’aérosol A, B, C ou D (voir remarque détaillée a la section 11.1.2 du chapitre ).
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Figure 69 : Profils de pénétration des aérosols radioactifs naturels (DAMA = 0,2 um) en fonction
de [’épaisseur moyenne de couche équivalente (a gauche) et du nombre moyen de couche
équivalente (a droite) d’une structure granulaire formée par les aérosols A, B, C et D
respectivement représentés par les carrés noirs, losanges verts, triangles rouges et cercles violets

Finalement de ces résultats deux informations ressortent :

- Une structure multicouche se forme avec l’accumulation des aérosols non-radioactifs A et B
a partir d’une masse d’environ 4 mg et 7 mg respectivement. Avec les aérosols C et D, le
dépot n’est pas considéré comme une structure granulaire, au vu des faibles masses
accumulées.

- Les aérosols radioactifs naturels (fraction attachée) sont essentiellement collectés en
surface de la structure granulaire formée par les aérosols A et B. En revanche, dans le cas
des aérosols C et D, bien que la structure granulaire ne soit pas envisagée dans notre cas au
vu des faibles masses accumulées, on peut d’ores et déja dire, au vu des profils de
pénétration, que les aérosols radioactifs naturels seraient essentiellement collectés en
profondeur, soit en surface du filtre du CAM. En ce qui concerne la fraction libre de
’activité naturelle, on suppose qu’elle est en continu collectée en surface et ce quel que
soit le type de dépot.

l1l.2.2.b Confrontation structure du dépot - mesures nucléaires en temps réel du CAM

On a vu précédemment qu’a la suite d’une bréve génération d’aérosols non-radioactifs, deux
variations des comptages nucléaires mesurées par le CAM se suivent. Une premiére variation a lieu
juste apres la génération d’aérosols non-radioactifs, laquelle conduit a |’accumulation rapide de
masse sur le filtre du CAM. Cette premiére variation se produit jusqu’a environ trente minutes aprées
le début de la breve génération d’aérosols non-radioactifs. On repere cette période par to + 30. La
seconde variation se poursuit, elle, jusqu’a la fin de la phase deux, laquelle est repérée par la
période notée tzo + 90.

La variation rapide des comptages mesurés par le CAM au cours de la période t, + 30 est attribuée a
’absorption de U’énergie des particules a-naturels dans le dépot formé par les aérosols non-
radioactifs rapidement accumulés. La variation des comptages mesurés par le CAM au cours de la
période t3o + 90, laquelle présente toutefois une cinétique plus rapide pour les aérosols dont le
DEyMM est inférieur a 10 pm que ceux dont le DEyMM est supérieure a 10 uym, est attribuée a deux
effets. Le premier est lié a la diminution du nombre d’aérosols radioactifs naturels présents sous le
dépot formé par les aérosols non-radioactifs. Le second est lié a la collecte, selon un profil de
pénétration exponentielle, des nouveaux aérosols radioactifs naturels échantillonnés et filtrés dans
la structure granulaire.
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On interpréte ces variations a l’aide de schémas en deux dimensions, lesquels illustrent les
configurations possibles des structures en considérant U’étude sur le profil de pénétration des
aérosols radioactifs naturels. Ils sont reportés :

- de la figure 70 a la figure 74 pour les structures constituées de particules dont le DEyMM est
inférieur 10 pm,

- de la figure 75 a la figure 77 pour les structures constituées de particules dont le DEyMM est
supérieur a 10 pm.

Sur ’ensemble des figures a ty+ 30, les disques et fleches oranges illustrent respectivement les
aérosols radioactifs naturels prélevés lors de la phase une et la direction de quelques particules a
émises de ces aérosols radioactifs naturels vers le détecteur nucléaire. Les disques noirs
représentent les particules non-radioactives accumulées aprés la bréve génération et qui
constituent le dépot de matiére au-dessus des aérosols radioactifs naturels.

Sur I’ensemble des figures a t3o + 90, les disques oranges, les fléches oranges et les disques noir
représentent les mémes éléments que pour la période a t, + 30. Toutefois, en phase deux, la
couche d’aérosols radioactifs naturels, accumulée en phase une (disques orange), est de moins en
moins radioactive (due aux périodes radioactives courtes) et donc moins d’émission de particules a.
Les disques rouges représentent les aérosols radioactifs naturels prélevés au cours de la phase deux,
selon les profils de pénétrations exponentielles présentées a la figure 69.

Evolution de la mesure nucléaire avec les aérosols non-radioactifs A et B : DE,MM < 10 um

Temps t, + 30 :
% Nmoy s 1 - figure 70 : associé aux expériences numérotées : A-P2-(E1 a E3) et B-P2-(E1 a E4)

Dans ROI3, ROI2 et ROI1, les comptages mesurés par le CAM sont stables. La structure granulaire
n’affecte pas de maniére significative la mesure nucléaire. Effectivement, |’épaisseur moyenne
équivalente de la structure varie sur une gamme allant de 0 a 3 pm pour ’aérosol A (avec
Papp = 1,42 g.cm3) et de 0 a 4 pm pour l'aérosol B (avec pypp = 1,61 g.cm?3). Les énergies
moyennes transférées par les particules a, issues des désintégrations '®Po et *'*Po, a la
structure sont calculées et reportées dans le tableau 19. Les énergies transférées sont faibles et
n’engendrent pas d’effet significatif sur la mesure nucléaire. D’autant plus, la structure n’étant
a priori pas homogene pour un tel Ny, une certaine proportion des particules a ne « voit » pas
’aérosol non-radioactif et ne transférent donc de ’énergie qu’a ’air (configuration idéale). Les
a issues des désintégrations 2'®Po et 2'¥Po sont mesurées dans les fenétres en énergies qui leur
sont dédiées, soit respectivement ROI2 et ROI3. Le comptage a-artificiel reste stable, proche de
Zéro.

00 o0 0006 O

Figure 70 : Configuration du dépbt d’aérosol non-radioactifs de DEyMM < 10 um lorsque Ny, < 1.
Les disques et fleche oranges représentent respectivement les aérosols radioactifs naturels
accumulés en phase une et [’émission de quelque particules a issues de ces derniers en direction
du détecteur nucléaire du CAM. Les disques noirs représentent les aérosols non-radioactifs
rapidement accumulés en phase deux
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Tableau 19 : Energies a moyennes transférées par les particules issues des désintégrations 2'3Po et
214po dans le dépdt constitué de particules non-radioactives A ou B en configuration Npme, < 1. Les
valeurs entre crochets correspondent aux énergies moyennes de ces particules a qui seraient
mesurées par le CAM

Energie a moyenne transférée (keV)

Dépot de particules A (Emoy = 3 pm) Dépot de particules B (Emoy = 4 pm)
218pg 272 [4563] 424 [4411]
214pg 232 [6438] 365 [6305]

% 1 <Npoy < 2 - figure 71 : associé aux expériences numérotées : A-P2-(E4 a E8), B-P2-(E5 a E9)

Les dépots de particules sont de plus en plus fournis avec des épaisseurs moyennes équivalentes
comprises entre 3 et 6 pm pour ’aérosol A et entre 4 et 9 pm pour ’aérosol B. Une plus grande
proportion des particules a « voit » [’aérosol non-radioactif. Dans le tableau 20, on reporte les
énergies moyennes que les particules a-naturels peuvent transférer dans les épaisseurs
moyennes équivalentes de structure. Ainsi est mesurée, au fur et a mesure de ’accumulation
de masse, une diminution du comptage dans ROI3 accompagnée d’une augmentation du
comptage dans ROI2 et ROI1. Effectivement, les énergies transférées sont relativement élevées,
notamment pour ’aérosol B. Ceci explique ’augmentation des comptages mesurés a la fois dans
la ROI2 et la ROI1. En effet, les particules a, issues du 2'“Po, qui transférent une quantité élevée
d’énergie a la matiére avant d’atteindre le détecteur nucléaire sont mesurées dans la ROI2 (a la
place de I’étre normalement dans la ROI3). La méme remarque est transposable aux particules
a issues du 2'8Po et mesurées dans ROI1.

0o 80 ode 0cee %

Figure 71 : Méme légende qu’a la figure 70 mais pour une configuration ou 1 < Npmoy < 2

Tableau 20 : Energies a moyennes transférées par les particules a issues des désintégrations 2'8Po
et 2"Po dans les structures granulaires constituées de particules A et B en configuration
1 < Nmoy < 2. Les valeurs entre crochets correspondent aux énergies moyennes de ces particules a
qui seraient mesurées par le CAM

Energie a moyenne transférée (keV)

Dépot de particules A (Emoy = 6 pm) Dépot de particules B (Emoy = 9 pm)
218pg 553 [4282] 983 [3852]
214pg 469 [6201] 831 [5839]
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% Nmoy > 2 - figure 72 : associé aux expériences numérotées : A-P2-(E9 a E18), B-P2-(E10 a E15)

Les structures sont telles que ’ensemble des particules a « voit » |’aérosol non-radioactif et
traverse une épaisseur moyenne équivalente supérieure a 6 pm et 9 um respectivement pour
’aérosol A et B. Le transfert d’énergie est alors important pour la majorité des particules a. Les
particules a qui atteignent le détecteur sont mesurées avec des énergies significativement
diminuées de sorte qu’elles sont alors comptabilisées a des énergies plus basses et donc des
ROIs qui ne correspondent pas. Ceci explique a la fois la diminution importante du comptage
mesuré dans ROI3 et les augmentations importantes des comptages mesurés dans ROI2 et ROI1.
Dans tableau 21 le sont reportées les énergies moyennes que les particules a-naturelles peuvent
transférer dans les épaisseurs moyennes équivalente de structure.

e8a88e888088084s

Figure 72 : Méme légende qu’a la figure 70 mais pour une configuration ot Npmey, > 2

Détecteur

Tableau 21 : Energies a moyennes transférées par les particules issues des désintégrations 2'3Po et
214po dans les structures granulaires constituées de particules A et B en configuration Ny, > 2. Les
valeurs entre crochets correspondent aux énergies moyennes de ces particules a qui seraient

mesurées par le CAM

Energies a moyennes transférées (keV)

Structure de particules A (Enq, > 6 pm)

Structure de particules B (Emoy > 9 pm)

218p0

> 553 [< & 4282]

> 983 [< & 3852]

Z14Po

> 469 [< & 6201]

> 831 [< & 5839]

Les importantes énergies transférées par les particules a a la structure granulaire multicouche
permettent d’expliquer la raison pour laquelle une alarme de type faux positif a systématiquement
été observée pour les essais repérés A-P2-(E9 a E18) et B-P2-(E10 a E15).

Effectivement, la formation rapide d’une structure granulaire multicouche (Nyo, > 2) conduit a une
absorption importante de |’énergie des particules a émises sous la structure et in fine a un
déclenchement d’alarme de type faux positif. Ce type de situation se retrouve lors d’opérations
basiques en chantier de démantélement, lesquelles remettent en suspension une concentration
importante d’aérosols non-radioactifs.
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Temps t3o + 90 :
% Nmoy < 1 -figure 73 :

Le faible dépot d’aérosols non-radioactifs n’affecte pas la collecte des aérosols radioactifs
naturels qui sont continuellement prélevés. Tout comme la premiére période, |’énergie
transférée est minime et ne conduit pas a faire modifier les comptages mesurés par le CAM dans
les trois ROIs.

Détecteur

.‘. ‘.. ‘...‘

Figure 73 : Configuration du dépbt d’aérosol non-radioactifs de DE;MM < 10 um lorsque N, < 1.
Les disques et fleche oranges représentent respectivement les aérosols radioactifs naturels
accumulés en phase une mais qui sont devenus moins radioactifs, due a la période radioactive
courte de 184,3 secondes pour le ?'8Po et de 162,3 us pour le ?'*Po. Les disques noirs représentent
les aérosols non-radioactifs rapidement accumulés en phase deux. Les disques rouges
représentent les nouveaux aérosols radioactifs naturels accumulés en phase deux.

% 1 <Nnoy £2et Ny, >2 - figure 74 :

D’une part, les nouveaux aérosols radioactifs sont essentiellement collectés en surface du dépot
formé par les aérosols non-radioactifs, d’autre part, les aérosols radioactifs sous la structure
sont de moins en moins radioactifs. Effectivement, ils décroissent selon une exponentielle de
période 184,3 secondes et donc contribuent de moins en moins au comptage mesuré par le CAM.
Ces deux effets cumulés expliquent a la fois la ré-augmentation du comptage dans ROI3 et la
diminution des comptages dans ROI2 et ROI1. Effectivement, ’absorption en énergie est
moindre et donc les particules a, issues du 2'8Po et 2'“Po, sont mesurées a nouveau dans les ROI
dédiées. La mesure nucléaire est in fine moins dégradée.

1<N_., <2

moy =

Détecteur

Figure 74 : Méme légende qu’a la figure 73 mais pour les configurations 1 < Npo, < 2 (a gauche) et
Nmoy > 2 (a droite)

Filtre

Finalement, un dépot d’aérosols non-radioactifs sur le filtre du CAM dont le DEyMM est inférieur a
10 ym ne conduit, a termes, pas a une mesure nucléaire biaisée. Les aérosols radioactifs naturels
sont certes collectés selon un profil de pénétration exponentielle dans la structure mais ils sont
essentiellement collectés en surface de celle-ci (voir profil de pénétration a la figure 69). Ainsi,
’absorption en énergie reste peu significative et les particules a, issues du 2'8Po et 2'Po, sont
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mesurées par le CAM dans la ROI2 et ROI3 respectivement. Le comptage dans ROI1 n’est, de ce fait,
pas affecté, le bruit de fond reste constant et faible, proche de zéro.

Evolution de la mesure nucléaire avec les aérosols non-radioactifs C et D : DEyMM > 10 pm

Temps to + 30 :

KD
£X4

Nmoy < 1 - figure 75 : associés aux expériences numérotées : C-P2-(E1 a E8) et D-P2-(E1 a E16)

Au vu de la granulométrie des aérosols, qui est importante, le volume occupé par les particules
collectées est supérieur a celui qu’occupe des particules de plus petites tailles pour une méme
masse. De ce fait, une proportion plus importante de particules a peut traverser la matiére sur
une épaisseur moyenne équivalente, également plus grande, avant d’atteindre le détecteur.
Dans le tableau 22, sont reportées les énergies moyennes transférées par les particules a, issues
du 2'*Po et du %'®Po, dans une épaisseur moyenne équivalente d’un maximum de 10 ym pour
l’aérosol C (papp = 1,85 g.cm®) et de 13 ym pour ’aérosol D (papp = 2,14 g.cm3) dans cette
configuration Npe < 1. L’énergie transférée est importante ce qui explique a la fois la
diminution du comptage dans ROI3 et [’augmentation dans ROI2 et ROI1 bien que la structure ne
soit pas a plusieurs niveaux. Toutefois, la supposition d’une structure homogéne dans cette
situation est limitée. Effectivement, d’une part, ’ensemble des particules a ne traverse pas de
telles épaisseurs et d’autre part, une proportion des particules a ne traverse pas du tout le
dépot d’aérosols non-radioactifs. Ainsi, seule une proportion des particules a est mesurée avec
une énergie dégradée. Mais cette proportion aussi faible soit-elle est suffisante pour conduire a
une émission d’alarme de type faux positif.

. 9. 0 0

Figure 75 : Légende identique a celle de la figure 70. En revanche ici les aérosols non-radioactifs

ont un DE,MM supérieur a 10 um

Tableau 22 : Energies a moyennes transférées par les particules issues des désintégrations 2'8Po et
214po dans les structures granulaires constituées de particules C et D en configuration Npmo, < 1. Les

valeurs entre crochets correspondent aux énergies moyennes de ces particules a qui seraient
mesurées par le CAM

Energie a moyenne transférée (keV)

Dépot de particules C (Emoy = 10 pm) Dépot de particules D (Emoy = 13 pm)
218pg 1260 [3575] 1990 [2845]
214pg 1051 [5619] 1627 [5043]

7
0‘0

1 < Nmoy < 2 - figure 76 : associé aux expériences numérotées : C - P2 - (E9 a E14)

Etant donné une structure plus « compléte », la diminution des comptages dans ROI3 et
’augmentation de ceux mesurés dans ROI2 et ROI1 s’interprétent comme précédemment mais
avec une intensité plus grande. Cette intensité plus grande est directement corrélée a la
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proportion des particules a qui traverse la matiere qui est d’autant plus grande dans cette

configuration.
Détecteur

ehe  tHodd

Figure 76 : Légende identique a celle de la figure 70 avec un dépét d’aérosols non-radioactifs de
DE,MM > 10 um et de configuration 1 < Ny, < 2

Finalement, une accumulation rapide d’une faible masse d’aérosols non-radioactifs, environ 2 mg,
de DEyMM supérieur a 10 pm est suffisante pour conduire a une dégradation importante de I’énergie
des particules a qui traversent le dépot, lequel est éparse sur le filtre du CAM. Cette dégradation
importante d’énergie, d’une faible proportion de particules a qui traverse le dépot, engendre
’augmentation du comptage mesuré dans ROI1 lequel conduit a une émission d’alarme de type faux
positif.

Temps to + 90 :
% 1 <Npoy £2et Ny, >2 - figure 77 :

Des tendances similaires, au cas ou DEyMM < 10 pm, de retours aux comptages a l’équilibre sont
mesurées. Toutefois, ces retours a |’équilibre ont des cinétiques plus lentes. Effectivement,
d’une part, les dépots pour les masses accumulées ne sont pas constitués de plusieurs couches
et d’autre part, le profil de pénétration pour des structures constituées de particules dont le
DEyMM est supérieur a 10 pm est favorable a une pénétration en profondeur vis-a-vis des
aérosols radioactifs naturels. Ces deux composantes réunies font que les nouveaux aérosols
radioactifs sont majoritairement collectés au méme niveau que les aérosols radioactifs naturels,
lesquels étaient déja présents avant l’accumulation de la masse d’aérosols non-radioactifs.
Ainsi, la dégradation de ’énergie des particules a de ces nouveaux aérosols radioactifs naturels
est toujours importante mais moindre toutefois. Effectivement, ceci s’interprete par la
décroissance radioactive des aérosols radioactifs naturels qui sont directement sous les aérosols
non-radioactifs, bien que le dépot soit essentiellement épars. Ainsi, la mesure des particules a
issues du 2'*Po et 2'®Po dans les ROl dédiées est de plus en plus favorable.

Nimoy < 1 1< Npoy <2

Déetecteur

Détecteur

® 00 J () OQ' (1 X')

Filtre Filtre

Figure 77 : Méme légende qu’a la figure 73 mais pour des aérosols non-radioactifs de DE,MM
supérieur a 10 um et pour une configuration Ny, < 1 (a gauche) et 1 < Nmoy < 2 (a droite)
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En conséquence, |’accumulation en masse d’aérosols non-radioactifs dont le DEyMM est supérieur a
10 ym conduit a dégrader significativement la mesure nucléaire effectuée par le CAM et ce méme
pour des masses faibles. Le profil de pénétration des aérosols radioactifs naturels dans une
structure formée de particules non radioactives présentant un DEy,MM > 10 pm, est défavorable pour
la mesure nucléaire. Ainsi, la mesure nucléaire est toujours dégradée lorsque le CAM est soumis a
des aérosols non-radioactifs de cette importante granulométrie. De plus, la dégradation de la
mesure est persistante tant que le dépot formé par ces aérosols non-radioactifs est présent sur le
filtre du CAM contrairement au cas ou DEyMM < 10 pm.

111.2.3 Evolution de la limite de détection du CAM : interprétation

On montre dans cette section ce qu’implique la présence d’aérosols non-radioactifs, sur le filtre du
CAM, sur la mesure nucléaire. Sur un méme graphique (présenté ci-aprés) sont confrontés d’une
part, [’évolution de la LD calculée avec K;, actuel égal a 0,09 (triangles verts), la LD vraie (carrés
bleus), le comptage brut mesuré par le CAM dans ROI1 (croix noires) et d’autre part, |’évolution de
la concentration en aérosols inactifs (ligne rouge).

Précédemment, nous avons mis en évidence que le comportement du CAM est corrélé a la fois a la
masse et a la granulométrie des aérosols non-radioactifs accumulés sur le filtre. Ainsi, on présente
les résultats par DEyMM, inférieur a 10 pm (A et B) et supérieur a 10 um (C et D) et par configuration
de dépot, soit Nmoy < 1, 1 < Nioy < 2, Nipoy > 2.

Evolution de la LD et du comptage brut lorsque le CAM est soumis a des aérosols non-
radioactifs de DEyMM inférieur a 10 um

% Nmoy = 1 - figure 78 :

La masse d’aérosols non-radioactifs de DE,MM < 10 pm accumulée sur le filtre du CAM ne
conduit pas a une dégradation de la mesure nucléaire effectuée par le CAM. Effectivement, le
comptage brut dans ROI1 (étant uniquement le bruit de fond) n’est pas augmenté. La LD estimé
par le CAM (LD calculée avec K;, égal a 0,09) est d’une part, toujours au-dessus de ce bruit de
fond et d’autre part, n’augmente pas entre avant et aprées la bréve génération d’aérosols non-
radioactifs. Qui plus est, la LD estimée est proche de la LD vraie ce qui démontre que dans
cette condition le paramétre de traine en énergie K;, est adapté pour estimer le bruit de fond
dans ROI1 et ce sur toute la durée de la mesure. L’ensemble de ces éléments cumulés démontre
également que dans cette condition, le CAM est capable d’assurer la radioprotection des
travailleurs.
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Figure 78 : Graphiques illustrant d'une part, l'évolution de la LD calculée avec K;;, (triangles
verts), de la LD vraie (carrés bleus), calculée avec le comptage brut mesuré dans ROI1
(uniquement lié au bruit de fond) et du comptage brut dans ROI1 (croix noires) en fonction de
temps et d’autre part, [’évolution de la concentration en aérosols inactifs (ligne rouge). La
configuration des dépbts d’aérosols non-radioactifs, A et B, est pour ces essais de Ny, < 1

1 < Nmoy < 2 - figure 79 :

Cette configuration, on l’a vu précédemment, commence a engendrer un effet sur la mesure
nucléaire effectuée par le CAM. Le bruit de fond dans ROI1 augmente rapidement juste apres la
bréve génération d’aérosols non-radioactifs puis diminue également rapidement. En revanche,
la LD estimée par le CAM, elle, n’augmente pas. D’aprés ce résultat, on déduit que le CAM
assure dans ces conditions, ou le bruit de fond dans ROI1 est pourtant augmenté, la
radioprotection des travailleurs a un méme niveau que dans le cas précédent ou l’accumulation
en masse d’aérosol non-radioactifs conduit a une configuration Ny, < 1. Ceci n’est
physiquement pas possible, étant donné la corrélation qu’il y a entre la LD et le bruit de fond.
Une augmentation de bruit de fond doit nécessairement conduire a une augmentation de LD
(relation 66 en annexe 3). C’est ce que montre d’ailleurs I’évolution de la LD vraie.

On constate alors un écart, notamment juste aprés la bréve génération d’aérosols non-
radioactifs, entre la LD calculée avec K, et la LD vraie. Cet écart met en avant que le
paramétre de traine K;; n’est pas adapté a des situations ol une masse d’aérosols non-
radioactifs de DE,MM < 10 pm est rapidement accumulée sur le filtre du CAM, laquelle forme
une configuration ou 1< Ny, < 2. Effectivement, le bruit de fond dans ROI1 n’est pas
correctement estimé ce qui n’engendre aucune évolution de la LD du CAM, laquelle est méme
inférieure au bruit de fond réel dans ROI1. Ceci a conduit a I’émission d’alarme de type faux
positif par le CAM pour les essais numéroté B - P2 - E6 et B - P2 - E8.
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Figure 79 : La légende est la méme qu’a la figure 78. La configuration des dépbts d’aérosols non-

radioactifs, A et B, est pour ces essais de 1 < Ny, < 2

Nmoy > 2 - figure 80 :

Dans cette configuration, ou la dégradation de la mesure nucléaire est plus importante, la LD
estimée avec Ky, augmente aprés la génération bréve d’aérosols non-radioactifs. Toutefois,
cette augmentation est trés peu significative et le bruit de fond réel dans ROI1 est toujours
supérieur a la LD estimée. A nouveau le résultat, notamment U'écart entre la LD vraie et
estimée, qui est supérieur au cas précédent, montre que le parameétre K, n’est pas adapté a la
situation ou cette fois-ci la configuration du dépot conduit rapidement a Ny, > 2. Une alarme
de type faux positif a été émise a chacun de ces essais.

Remarque : sur le résultat reporté au graphique en bas a droite, on constate que la LD vraie est
en-dessous de la valeur du bruit de fond dans ROI1 juste aprés la génération bréve d’aérosols
non-radioactifs. Ceci met en avant une difficulté supplémentaire. Effectivement, la masse
d’aérosols non-radioactifs rapidement accumulée sur le filtre du CAM est telle que la mesure
nucléaire est significativement dégradée. Ceci, conduit a une augmentation importante du bruit
de fond dans ROI1, lequel est toujours supérieur a la LD (pour le parameétre kq.o = 1,645) des lors
que le comptage est supérieur a 27 (voir détail en annexe 3).
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Figure 80 : La légende est la méme qu’a la figure 78. La configuration des dépbts d’aérosols non-
radioactifs, A et B, est pour ces essais de Npo, > 2

De ces résultats, les éléments suivants sont mis en évidence et permettent d’expliquer la raison
pour laquelle le CAM déclenche une alarme de type faux positif dans certaines situations.

- Le paramétre de traine K;, permet une estimation adaptée du bruit de fond dans ROI1
lorsque le dépot formé sur le filtre du CAM est épars, soit Nn, < 1. Dans cette
configuration, la LD estimée (en utilisant K;;) par le CAM est stable et constante, ainsi la
radioprotection des travailleurs est assurée a un niveau identique a celui en conditions
normatives IEC.

- Le paramétre K;; ne permet plus une estimation adaptée du bruit de fond lorsque la
configuration du dépot rapidement accumulé tend vers une structure multicouche, soit pour
1 < Nmoy < 2 €t Ny > 2. Effectivement, la LD estimée par le CAM reste basse alors que le
bruit de fond réel dans ROI1 augmente car l’absorption en énergie des particules a est
significative pour ces configurations de dépot d’aérosols non-radioactifs. Ceci, signifie que
le CAM garde une sensibilité aussi basse que celle atteignable en absence d’aérosols non-
radioactifs. Toutefois, le bruit de fond étant réellement plus élevé, une émission d’alarme
de type faux positif est inévitable dans cette condition.

- Au-dela d’une certaine masse rapide accumulée, soit environ 13 mg en dix minutes,
’augmentation du bruit de fond est telle que le dépassement de la limite de détection vraie
est inévitable (avec k.. = 1,645). Une autre solution doit étre mise en place pour ces cas
d’accumulation importante de masse d’aérosols non-radioactifs, comme par exemple la
diminution du risque de se tromper dans la décision, soit augmenter la valeur de kq.c.
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Evolution de la LD et du comptage brut lorsque le CAM est soumis a des aérosols non-
radioactifs de DE,MM supérieur a 10 um

% Nmoy = 1 - figure 81:

La masse d’aérosols non-radioactifs de DEyMM > 10 um accumulée sur le filtre du CAM conduit a
dégrader la mesure nucléaire effectuée par le CAM. Le comptage brut dans ROI1, qui correspond
au bruit de fond, est augmenté aprés la génération d’aérosol et ce jusqu’a la fin de
expérience. La LD estimée par le CAM n’est, elle, pas augmentée comme elle le devrait au
regard de la LD vraie. Ainsi, le bruit de fond dépasse la LD estimée et conduit a un
déclenchement d’alarme de type faux positif. Ce résultat démontre que le paramétre de traine
K1, n’est pas adaptée pour estimer le réel bruit de fond dans ROI1 lorsque le CAM est confronté
a une génération bréve d’aérosols non-radioactifs de DE;,MM > 10 pm, laquelle engendre une
configuration de dépdt épars, soit Npoy < 1.
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Figure 81 : La légende est la méme qu’a la figure 78. La configuration des dép6ts d’aérosols non-
radioactifs, C et D, est pour ces essais de Ny, < 1

% 1 <Nmnoy <2 -figure 82:

La dégradation de la mesure nucléaire est telle que le bruit de fond dans ROI1 est fortement
augmenté, lequel conduit a dépasser d’une part, la LD estimée par le CAM qui reste constante
et d’autre part la LD vraie qui tient pourtant compte du réel bruit de fond. Effectivement, la
limite de U'utilisation de la LD, laquelle a été mise en avant précédemment, est a nouveau
constatée ici mais pour une configuration de dépot moins fournie que le cas ou DE/MM est
inférieur a 10 pm
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Figure 82 : La légende est la méme qu’a la figure 78. La configuration des dép6ts d’aérosols non-
radioactifs, C, est pour ces essais de 1 < Npoy < 2

Lorsque le CAM échantillonne des aérosols non-radioactifs de DEyMM supérieur a 10 upm,
’augmentation du bruit de fond dans ROI1 est quasiment systématique et ce méme pour des faibles
masses accumulées, soit au moins a partir de 2 mg.

Finalement, l’ensemble de ces résultats mettent en avant la nécessité de déterminer un paramétre
de traine permettant de mieux estimer le bruit de fond dans ROI1, afin qu’au moins la LD estimée
par le CAM suivent les variations de bruit de fond. Toutefois, une augmentation de LD estimée par
le CAM signifie nécessairement une baisse du niveau dans la radioprotection des travailleurs.
Effectivement, si le bruit de fond augmente il est tout a fait logique que le CAM ne puisse plus
détecter d’aussi bas niveau de radioactivité artificielle que lorsque le bruit de fond est bas.

Ill.2.4 Caractérisation de |’évolution des parameétres de traine des pics
214po et 2'8Po

Les traines en énergies des pics 2'Po et 2'®Po sont caractérisées, plus spécifiquement leur
contribution au comptage dans les ROl (de plus basses énergies) qui ne leur sont pas dédiées.
Toutefois, la caractérisation n’a pu étre effectuée que sur une certaine partie des spectres en
énergies, soit pour ’aérosol A jusqu’a l’essai A - P2 - E9, pour l’aérosol B jusqu’a B - P2 - E6, et
’ensemble des spectres pour les aérosols C et D.

Effectivement, le modéle mathématique utilisé pour décrire les traines en énergies des pics a est
concu pour des spectres bien résolus avec une traine descriptible par une exponentielle
décroissante. Or, certains spectres en énergies a mesurés présentent des spécificités en fonction de
la masse et de la granulométrie des aérosols non-radioactifs collectés, lesquelles ont été discutées a
la section 111.2.1. Ces spécificités ne peuvent pas étre décrites par le modéle mathématique utilisé
(les autres disponibles dans la littérature ne le permettent pas non plus pour les mémes raisons).

En appliquant la démarche présentée a la section Ill.1.5, on détermine d’une part, la contribution
de la traine en énergies du seul pic 2'*Po au comptage a la fois dans ROI2 et ROI1 et d’autre part, la
contribution de la traine en énergies du seul pic ?'®Po au comptage dans ROI1. Ces contributions
sont respectivement caractérisées par les parameétres K,; calculé (triangles bleus), Ki; calculé
(disques rouges) et Ky, calculé (carrés noirs). Les résultats obtenus pour les aérosols non-radioactifs
dénommés A, B, C et D sont reportés a la figure 83, soient pour [’aérosol A sur le graphique en haut
a gauche, pour ’aérosol B sur le graphique en haut a droite, pour l’aérosol C sur le graphique en bas
a gauche et pour ’aérosol D sur le graphique en bas a droite. Sur chaque graphique, les barres
horizontales et verticales correspondent respectivement aux incertitudes calculées sur la masse de
particules pesée avec la balance de précision et aux incertitudes propagées sur la valeur du
paramétre de traine.
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L’ensemble des résultats montrent des corrélations positives des parameétres K, calculé, Ky; calculé
et Kq; calculé avec la masse de l’aérosol non-radioactif accumulé sur le filtre du CAM. Ainsi, on
constate que le bruit de fond dans ROI1 n’est pas uniquement di a la traine en énergie du pic 2'®Po.
En effet, en fonction de la masse et de la granulométrie des aérosols non-radioactifs prélevés, la
traine en énergie du pic 2'“Po contribue non seulement a augmenter le bruit de fond dans ROI2 mais
également dans ROI1 en plus faible proportion. Pour une granulométrie de DEyMM supérieur a 10 um
ces derniéres contributions sont d’environ un ordre de grandeur plus grand que lorsque la
granulométrie est inférieure a 10 pm. Toutefois, dans les deux cas ces contributions restent faibles.
Ceci nous amene a penser que les paramétres de traine Ky et K3 peuvent étre négligés dans un
premier temps et que seul le paramétre K;, calculé doit étre considéré pour estimer correctement
le bruit de fond dans ROI1.
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Figure 83 : Evolutions des parametres de traines K;, calculé (carrés noirs), K3 calculé (triangles
bleus) et K3 calculé (disques rouges) en fonction de la masse de particules prélevée pour
[’aérosol A (graphique en haut a gauche), ’aérosol B (graphique en haut a droite, [’aérosol C

(graphique en bas a gauche) et [’aérosol D (graphique en bas a droite)

Toutefois, ces parameétres ont été calculés a partir de spectres en énergies a mesurés sur deux
heures. Les valeurs déterminées sont alors logiquement quelque peu atténuées car moyennées sur
deux heures. Ainsi, les variations « rapides » que nous avons décrites précédemment, lesquelles ont
lieu pour rappel d’une part, lors de la période t, + 30 et d’autre part, sur la période t;, + 90,
peuvent étre « masquées ».
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Afin de nous assurer que seul le paramétre Ky, calculé a partir d’un spectre mesuré sur deux heures
de prélévement peut étre utilisé pour estimer le bruit de fond dans ROI1, nous [’avons comparé a
’évolution du parameétre K vrai. Ce dernier est calculé sur des pas de temps de 30 minutes en
utilisant les mesures brutes du CAM dans ROI1 et ROI2. L’ensemble des résultats de comparaison
sont reportés en annexe 6.

Les résultats confirment d’une part, U’effet non significatif des traines K,3 calculés et K;; calculés et
d’autre part, la bonne utilisation du seul parametre K;, calculé (moyenné sur deux heures) pour
estimer le réel bruit de fond dans ROI1. Ainsi, ces résultats expérimentaux ont permis de créer et
d’alimenter de maniere conséquente une base de données, laquelle regroupe les paramétres
d’entrés du CAM, soient la granulométrie des aérosols non-radioactifs et leur concentration et le
parameétre de traine a utiliser pour estimer le bruit de fond dans ROI1 (tableau 23).

Tableau 23 : Base de données ou des valeurs de parametre K sont disponibles en fonction de la
distribution granulométrique et de la concentration de [’aérosol non-radioactif mesuré par le COP

Distribution granulométrique de ’aérosol non-radioactif
dy < dspa < dy d; < dso < d3 dy.1 < dson < dy
g C1 <Cx< CZ K1A K1B . K1N
"g CZ <Cx< C3 KZA KZB . KZN
1=
]
|9}
5
(&) Cn.1 <Cx< Cn KNA KNB .. KnN

Dans la partie qui suit, on présente une amélioration possible de la mesure du CAM en condition
atypiques, laquelle utilise la base de données créée.

I11.2.5 Amélioration de I’estimation du bruit de fond

Nous avons calculé le bruit de fond dans ROI1 pour chaque expérience en utilisant le paramétre de
traine Ky, calculé et adapté a la situation a laquelle le CAM est confronté. A partir de ce bruit de
fond mieux estimé, nous avons calculé la LD correspondante. Finalement, sur un méme graphique
on confronte d’une part, I’évolution de la LD calculée avec le paramétre K;, adapté (disques bleu)
en fonction de la LD vraie et d’autre part, la LD actuellement estimée par le CAM avec K;, égal
a 0,09 (triangles rouge) en fonction de la LD vraie.

Les résultats obtenus d’une part, pour les configurations de dépot Npo, < 1 (figure 84), 1 < Npoy < 2
(figure 85) et Nn,, > 2 (figure 86) pour DEyMM inférieur a 10 um et d’autre part, pour les
configurations Npe, < 1 (figure 87) et 1 < Nyoy < 2 (figure 88) pour DEyMM supérieur a 10 pm sont
présentés ci-dessous. La ligne discontinue sur les graphiques représente une droite de pente 1 et
permet de visualiser rapidement une surestimation ou sous-estimation de la LD estimée lorsque les
points lui sont respectivement au-dessus ou en-dessous.

Sur ’ensemble des résultats on met en évidence deux informations :

- la LD calculée avec K;, fixe (égal a 0,09) est sous-estimée dés lors que l’accumulation
rapide en masse d’aérosols non-radioactifs de DE;,MM < 10 pm tend a former un dépot de
configuration 1 < N, < 2 au-dessus d’aérosols radioactifs naturels. Cette sous-estimation va
en s’intensifiant a mesure que la masse accumulée d’aérosols non-radioactifs augmente.
Pour les aérosols non-radioactifs de DE;,MM > 10 pm, la LD est également sous-estimée et ce
méme lorsque le dépot est épars.

- ’amélioration significative de ’estimation de la LD lorsque celle-ci est calculée a partir du
paramétre K adapté a la situation a laquelle le CAM est exposée. Effectivement, quelle que
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soit la situation d’exposition, la LD estimée en temps réel et en continu par le CAM, avec le
parametre K adapté, est toujours proche de la LD vraie que devrait avoir le CAM.

Evolution de la LD (calculée avec K;, actuel et K;, adapté) en fonction de la LD vraie du CAM
lorsque celui-ci est soumis a des aérosols non-radioactifs de DEyMM inférieur a 10 um

Nmoy < 1 - figure 84 :
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Figure 84 : Evolution des LD calculées avec K;, égal a 0,09 (triangles rouges) et K adapté a la
situation d’exposition (disques bleus) en fonction de la LD vraie. La ligne discontinue représente
une droite de pente 1 et permet de visualiser rapidement une surestimation ou sous-estimation
de la LD estimée lorsque les points lui sont respectivement au-dessus ou en-dessous. Résultats
obtenus pour les aérosols de DEyMM < 10 um et une configuration de dép6t Ny, < 1
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% 1 <Nmoy <2 - figure 85:
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Figure 85 : Légende identique a celle de la figure 84. Résultats obtenus pour les aérosols de
DE,MM < 10 um et une configuration de dép6t 1 < Ny, < 2

% Nmoy > 2 - figure 86 :
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Figure 86 : Légende identique a celle de la figure 84. Résultats obtenus pour les aérosols de
DE,MM < 10 um et une configuration de dép6t Ny, > 2
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Evolution de la LD en fonction de la LD vraie du CAM lorsque celui-ci est soumis a des aérosols
non-radioactifs de DE,MM supérieur a 10 um

% Nmoy = 1 - figure 87 :
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Figure 87 : Légende identique a celle de la figure 84. Résultats obtenus pour les aérosols de
DEyMM > 10 um et une configuration de dépbt Ny, < 1

% 1 <Npoy = 2 - figure 88 :
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Figure 88 : Légende identique a celle de la figure 84. Résultats obtenus pour les aérosols de
DE,MM > 10 um et une configuration de dépbt 1 < Ny, < 2

Finalement, ’ensemble des résultats soulignent la nécessité de considérer a la fois la masse et la
granulométrie des aérosols non-radioactifs, lesquels sont échantillonnés comme les aérosols
radioactifs naturels mais induisent une absorption significative de l’énergie des particules a. Celle-
ci conduit a une augmentation du bruit de fond dans ROI1 qui n’est pas considérée avec le
paramétre K;, actuellement utilisé. Pour ce faire, nous avons proposé la mise en place d’un systéeme
innovant pour améliorer en temps réel et en continu l’estimation du bruit de fond dans ROI1 par le
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CAM. Ce systeme consiste en un analyseur de particules couplé au CAM, permettant alors de
considérer en temps réel et en continu les informations liées aux caractéristiques des aérosols non-
radioactifs (par ’analyseur de particules) et celles liées aux aérosols radioactifs naturels (par le
CAM).

l1l.3 Prise en compte des caractéristiques des aérosols non-
radioactifs pour améliorer les mesures en temps réel et en
continu du CAM

l1l.3.1 Présentation du systéme innovant

Au vu des corrélations expérimentales déterminées entre les parametres qui caractérisent d’une
part, ’atmosphére d’exposition et d’autre part, la contribution de la traine en énergie du pic 2'8Po
dans la ROI1, le constat suivant a été mis en avant : il est nécessaire de considérer en temps réel et
en continu les caractéristiques des aérosols non-radioactifs, lesquels sont échantillonnés au méme
titre que les aérosols radioactifs naturels.

Pour ce faire, nous avons proposé la mise en place d’un systéme innovant, lequel couple d’une part,
les mesures d’un analyseur de particules pour obtenir les informations sur les caractéristiques des
aérosols non-radioactifs et d’autre part, le CAM qui mesure la radioactivité provenant des aérosols
radioactifs collectés sur le filtre. Le principe général de fonctionnement de cet ensemble est
schématisé a la figure 89. Le CAM et l’analyseur de particules échantillonnent tous deux en temps
réel et en continu [’aérosol ambiant. Le role de I’analyseur de particules est de quantifier en temps
réel et en continu la granulométrie et la concentration des aérosols non-radioactifs en présence.
Ces informations sont prises en compte pour récupérer en temps réel quand nécessaire, dans la base
de données, la valeur de K, adaptée a la situation d’exposition réelle. Cette valeur est alors
remplacée de la précédente (qui ne correspond plus a la situation), via le microcontroleur qui
permet la communication entre l’analyseur de particules et le CAM, et est utilisée par [’algorithme
de calcul du CAM pour estimer le bruit de fond dans ROI1. L’adaptation dynamique de la valeur de
Ki2, qui est fonction de la situation d’exposition réelle du CAM, permet donc, une estimation
adaptée de la LD, une compensation adaptée du bruit de fond dans la fenétre de mesure dédiée aux
radionucléides a-artificiels et in fine une amélioration de la mesure du CAM en temps réel et en
continu.
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Figure 89 : Principe général de fonctionnement du couplage d’un analyseur en temps réel et en
continu de particules non-radioactives et du CAM

Pour la faisabilité, nous avons utilisé un compteur optique de particules, de type Grimm, qui mesure
en temps réel a la fois l’évolution de la concentration massique en aérosols et sa distribution
granulométrique.

I11.3.2 Résultats de |’étude de faisabilité

% DEWMM <10 pm : Npoy > 2 :

A la figure 90 sont reportés quatre exemples de résultats obtenus avec les aérosols de DEyMM
inférieur a 10 ym et pour des masses accumulées conduisant a la formation de structure granulaire
de Nmoy > 2. Sur chaque graphique sont présentées les évolutions d’une part, de la LD calculée avec
Ki, actuel (égal a 0,09) et avec K;, adapté (respectivement en disques noirs et croix violettes), du
comptage net dans ROI1 déterminé en utilisant K, actuel et K, adapté (respectivement en triangles
verts et en carrés bleus) en fonction du temps et d’autre part, de la concentration en aérosols
inactifs (ligne rouge) en fonction du temps.

Les résultats montrent, de maniére générale, une l’amélioration significative de l’estimation a la
fois de la LD et du comptage net dans ROI1 lorsque le CAM utilise le paramétre K,, adapté, lequel
est sélectionné dans la base de données en relation avec les mesures effectuées par le COP.
Effectivement, la génération d’aérosols non-radioactifs, ayant pour caractéristiques une
concentration (et donc en connaissant le débit de prélévement du CAM, une masse accumulée) et
une granulométrie, est connue pour conduire a une élévation de bruit de fond dans ROI1. Ainsi, la
LD augmente en conséquence et le comptage net dans ROI1 diminue car U’estimation du bruit de
fond est meilleure (qu’avec utilisation du paramétre K;, actuel). Une émission d’alarme de type
faux positif est ainsi évitée mais la radioprotection des travailleurs n’est plus assurée a un niveau
identique a celui avant la génération d’aérosols non-radioactifs.
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Figure 90 : Evolutions d’une part, de la LD calculée avec K, actuel (égal a 0,09) et avec K;,
adapté (respectivement en disques noirs et croix violettes), du comptage net dans ROI1
déterminé avec K, actuel et avec K;, adapté (respectivement en triangles verts et en carrés
bleus) en fonction du temps et d’autre part, de la concentration en aérosols inactifs (ligne rouge)
en fonction du temps. Les résultats présentés sont obtenus avec les aérosols inactifs de
DEyMM < 10 um et pour une configuration de Ny, > 2

Sur ’ensemble des résultats avec DEJMM < 10 pm, le comptage Net estimé avec K;, adapté est
toujours inférieur a la LD estimée avec Ky, actuel. Ainsi, pour garder un méme niveau de
radioprotection avant, pendant et aprés génération d’aérosols non-radioactifs, on propose la
stratégie suivante : décorréler ’estimation de la LD du bruit de fond estimée avec le paramétre K,

adapté mais de toujours calculer et de compenser le bruit de fond estimé en utilisant le parameétre
Ki, adapté.

Cette stratégie, permet alors a la fois de garder une LD toujours basse, car estimée avec le
parameétre K, actuel (qui ne considére pas la présence des aérosols non-radioactifs), et donc
d’assurer la radioprotection, et de compenser dans ROI1 le réel bruit de fond en utilisant le
parametre K;, adapté (qui lui tient compte de la présence des aérosols non-radioactifs).

% DEWMM>10pm : 1 <Npoy<2.

A la figure 91 sont reportés quatre exemples de résultats obtenus avec les aérosols de DEyMM
supérieur a 10 pm et pour des masses accumulées conduisant a la formation d’un dépot de
configuration de 1 < Ny, < 2 pour 'aérosol C et de 1 < Ny, pour l’aérosol D. La légende des
graphiques est la méme que celle a la figure 90 précédente.

De la méme facon, on constate une amélioration significative avec ’utilisation du parametre K,
adapté a la situation d’exposition du CAM. En tenant compte de la LD estimée avec le paramétre K,
adapté, ’émission d’alarme de type faux positif peut étre évitée, mais a nouveau la radioprotection
des travailleurs se trouve quelque peu affectée. Toutefois, a la différence du cas ou DEyMM est
inférieur a 10 ym, le comptage net dans ROI1 déterminé avec le parametre K, adapté n’est pas
systématiquement en dessous de la LD calculée avec K, adapté. De ce fait, la stratégie qui peut
étre utilisée dans le cas précédent ne peut pas U’étre de la méme facon pour les aérosols non-
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radioactifs de DEyMM supérieur a 10 pm. Effectivement, il est nécessaire d’ajouter des critéres a la
décision, tels que par exemple un nombre de dépassement consécutif de la LD estimée avec Ky,

adapté.
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Figure 91 : Légende similaire a celle de la figure 90. Les résultats présentés sont obtenus avec les
aérosols inactifs de DE,MM > 10 um et pour une configuration de 1 < Ny, < 2 pour ’aérosol C et
1 < Nmoy pour ’aérosol D
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CONCLUSION GENERALE

Les moniteurs de mesure de la contamination radioactive atmosphériques (CAM), mis en place pour
assurer la radioprotection des travailleurs, ont des comportements, notamment utilisés en chantier
de démantelement nucléaire, inattendus et récurrents. Effectivement, les travailleurs sont
confrontés a des émissions d’alarme sonore et visuelle de type faux positif. Ces faux positifs
induisent de la perte de temps et affectent la qualité de la radioprotection des travailleurs qui
deviennent moins vigilants.

Dans ce contexte, |’objectif de ce travail de thése a consisté a caractériser le comportement en
temps réel et en continu d’un CAM dans des conditions typiques de chantier de démantélement
nucléaire. Ceci afin de comprendre les raisons des déclenchements d’alarmes de type faux positif et
de proposer a terme une solution pour les éviter tout allant dans le sens de la radioprotection des
travailleurs.

Dans ’étude, nous avons tout d’abord caractérisé les conditions atmosphériques mesurées en
milieux nucléarisés. Ces conditions concernent notamment la granulométrie et la concentration des
aérosols radioactifs naturels (omniprésents) et des aérosols non-radioactifs, auxquelles sont
confrontés les CAM.

A Uissue de cette caractérisation, une approche expérimentale permettant |’étude en laboratoire
du comportement d’un CAM de type ABPM203M a été mise au point. Celle-ci a menée a un couplage
de dispositifs permettant de reproduire en laboratoire des atmospheéres représentatives de celles
mesurées dans des conditions de chantier de démantélement nucléaire. Le premier dispositif
expérimental spécifique a été concu et qualifié, lequel permet la production maitrisée et controlée
en temps réel et en continu d’aérosols non-radioactifs en concentrations et en granulométries
variées. Ces derniers sont mesurés par exemple lors de la réalisation d’opérations basiques de
découpe, de nettoyage de surface, etc. Le second dispositif, le banc d’essais ICARE, a été, lui,
utilisé pour la génération maitrisée et contrélée d’aérosols radioactifs naturels, lesquels sont
omniprésents. Nous avons ensuite préparé une série d’expérience a réaliser mettant en ceuvre
d’une part, une condition stable en aérosols radioactifs naturels (type IEC) et d’autre part, des
conditions variables en aérosols non-radioactifs, soit en termes de concentration et de
granulométrie. A ces différentes conditions le CAM a été exposé. Ce couplage de dispositifs a aussi
permis d’élargir les capacités du banc d’essais ICARE en rendant possible la mise en suspension
d’aérosols non radioactifs de diameétre aérodynamique supérieur a 10 pm. Ainsi, a termes les
performances des instruments de mesures de la contamination radioactive, qui sont dédiées a ces
types d’environnements, pourront étre évaluées a [’aide de ce couplage. Les normes internationales
qui stipulent des conditions atmosphériques pour évaluer ces instruments de mesures pourront
également évoluer en prenant en compte les nouvelles capacités du banc ICARE.

La caractérisation du comportement du CAM a été menée en trois parties, a savoir une premiére a
concerné [’échantillonnage et la collecte sur filtre des aérosols, une deuxiéme a concerné
’absorption de |’énergie des particules a dans les aérosols et la derniére a concerné la mesure
nucléaire en temps réel et en continu effectuée par le CAM.

A Uissue de la premiére partie il en est ressorti deux informations, lesquelles ont ensuite été
considérées dans ’analyse des résultats :

- le CAM est capable d’échantillonner une large gamme en taille d’aérosol, avec un diametre
de coupure de la téte de prélévement a environ 60 um. Ainsi, Uefficacité d’échantillonnage
du CAM est comparable a celle de la fraction inhalable d’Aitken et al. (1999) au moins
jusqu’a un diametre aérodynamique égal a 24,3 pm et va dans le sens de la radioprotection
des travailleurs,
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La collecte en surface d’aérosol non-radioactifs, dont la granulométrie est de ’ordre (ou
supérieure) a 5 ym, conduit a la formation d’une structure granulaire. Celle-ci interagit
avec les performances du filtre du CAM. L’efficacité de filtration des aérosols radioactifs
naturels est affectée et conduit a collecter ces derniers selon un profil de pénétration
exponentielle. Celui-ci est caractérisable en connaissant les caractéristiques de la structure
granulaire, notamment sa porosité, laquelle dépend entre autres des caractéristiques des
particules non-radioactives qui constituent la structure granulaire. Le modele empirique de
Yu et al. (1997) a été utilisé pour caractériser la porosité de nos dépots.

La seconde partie a permis d’identifier les différents atténuateurs de |’énergie des particules a a
considérer dans le cas des CAM et de les hiérarchiser par rapport a leur effet sur la mesure
nucléaire effectuée, soit :

’auto-absorption de U’énergie des particules a-naturels est négligeable et donc n’induit
aucun biais sur la mesure nucléaire du CAM,

’absorption de ’énergie des particules a-naturels dans I’épaisseur d’air induit un effet a la
fois sur le décalage en énergie des pics et sur la FWHM de ces derniers. Toutefois, les biais
engendrés sur la mesure nucléaire du CAM sont constants,

[’absorption de ’énergie des particules a-naturels d’une part, dans la masse d’aérosols non-
radioactifs prélevée, lorsque les aérosols radioactifs naturels sont sous la structure
granulaire, et d’autre part, dans la structure granulaire, lorsque les aérosols radioactifs
naturels (fraction attachée, environ 60 % de l’activité) sont collectés selon un profil de
pénétration exponentielle. Ce dernier point induit Uessentiel du biais de la mesure
nucléaire effectuée par le CAM. Qui plus est, il est dépendant de |’aérosol non-radioactif
collecté et est donc par définition variable. L’effet de cette absorption d’énergie est
majoritairement mesuré par une intensification de la traine en énergie des pics 2'®Po et
214po, La fraction libre des descendants solides du radon, au vu de la taille nanométrique, a
été supposée étre collectée majoritairement en surface d’une part, du filtre a membranes
du CAM et d’autre part du dépot d’aérosols non-radioactifs A, B, C ou D. Cette supposition a
été faite en tenant compte des études menées dans la littérature sur des tailles de
particules nanométriques (Thomas et al., 2017). Ainsi, U’absorption de [’énergie des
particules a-naturels émises par la fraction libre a lieu « seulement » dans la masse
d’aérosols non-radioactifs collectés au-dessus des aérosols radioactifs naturels (fraction
libre). Puis, étant donné qu’ils sont collectés en surface, ils contribuent a améliorer la
résolution du spectre en énergie mesuré. Effectivement, il y a peu ou pas d’absorption de
[’énergie dans les aérosols non-radioactifs, lié au profil de pénétration exponentiel.

Concernant l’étude des comptages nucléaires mesurés en temps réel et en continu dans chacune
des ROI ainsi que des spectres en énergies mesurés par le CAM, les travaux expérimentaux réalisés
dans différentes conditions atmosphériques, toutes hors IEC, ont permis de :

caractériser ’évolution du réel bruit de fond dans la ROI1 a la suite d’une génération bréve
d’aérosols non-radioactifs. Celui-ci peut étre estimé a ’aide du coefficient K;, (égal a 0,09)
lorsque le CAM est confronté a des aérosols non-radioactifs de DEyMM inférieur a 10 pm sans
que l"accumulation rapide en masse, sur le filtre du CAM, de ces aérosols engendre une
configuration de dépot ol le nombre moyen de couche équivalente soit supérieur a 1. Pour
une configuration de dépot d’aérosols non-radioactifs rapidement formée, dont le Ny, est
supérieur a 2 au-dessus d’aérosols radioactifs naturels, ce méme coefficient K;, ne permet
pas d’estimer U’évolution brusque du bruit de fond. Toutefois, on a vu que sur le long
terme, les aérosols radioactifs naturels sont collectés essentiellement en surface de la
structure granulaire, ainsi le coefficient K, peut étre conservé pour estimer le bruit de
fond. Lorsque le CAM est soumis a des aérosols non-radioactifs de DEyMM supérieur a 10 pm,
alors le coefficient K, ne permet pas, quelle que soit la configuration du dépot, d’estimer
le bruit de fond dans ROI1.
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caractériser l’évolution de la LD estimée par le CAM avec le paramétre K;, en fonction de la
LD vraie, laquelle tient compte des conditions réelles d’exposition et devrait étre celle du
CAM. La LD estimée par le CAM avec le parametre Ky, est toujours basse et ce quelle que
soit les conditions d’expositions du CAM. Effectivement, le bruit de fond n’étant pas
correctement estimé avec ce dernier paramétre de traine, la LD estimée s’en retrouve
affectée. Avec une basse LD, la radioprotection des travailleurs est toujours « assurée »
mais U’émission d’alarme de type faux positif est inévitable étant donné une mesure
d’activité a-artificiel dans un bruit de fond dépassant souvent la LD estimée du CAM.

déterminer des valeurs de parameétres de traines réellement adaptés aux situations
d’exposition du CAM. Ces dernieres permettent d’améliorer significativement [’estimation
du bruit de fond dans ROI1 et ce de maniére corrélée a la fois a la masse des aérosols non-
radioactifs accumulées sur le filtre du CAM et de leur granulométrie. Une base de données
conséquente, laquelle classe les différentes valeurs de K déterminées en fonction de la
granulométrie et de la concentration en aérosol a donc été créée.

mettre en place un systéme innovant lequel permet en temps réel et en continu de
caractériser les conditions auxquelles le CAM est confronté. En fonction de ces conditions,
le systéme sélectionne dans la base de données le paramétre de traine adapté a la
situation. Le paramétre de traine est alors toujours fourni en temps réel et en continu au
CAM lequel Uutilise via son algorithme de calcul pour estimer le bruit de fond vrai dans
ROI1. In fine, 'estimation du bruit de fond est meilleure dans toute les conditions et ce de
maniére dynamique.
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PERSPECTIVES

De ce projet de recherche deux perspectives majeures ont été identifiées pour in fine mieux
comprendre ’évolution du spectre en énergies mesuré par le CAM dans des conditions atypiques et
donc améliorer sa mesure, notamment la détection de faible niveau d’activité a-artificiel.

- Nos résultats ont permis de déterminer des valeurs de K permettant d’estimer le bruit de

fond dans ROI1 de maniére adaptée a la situation réelle d’exposition. Cependant, ces
valeurs ne tiennent compte que de la contribution de la traine en énergie du pic 2'®Po,
lequel, nous l’avons montré, est a priori le seul qui affecte de maniere significative le bruit
de fond dans ROI1. En revanche, pour certaines conditions, notamment celles ou le
DEyMM est inférieur a 10 ym et un dépot de Nn,, supérieur a 2 au-dessus d’aérosols
radioactifs naturels est rapidement formé, le spectre en énergies présente des spécificités.
Ces derniéres n’ont pas pu étre caractérisées dans |’étude, notamment U’effet du paramétre
de traine du pic ¥'*Po sur le comptage dans ROI2 (K,3) et ROI1 (Kq3) dans cette situation. Il
serait donc intéressant de caractériser ’évolution de ces parameétres de traines afin de
confirmer (ou non) leur non-significativité au comptage du bruit de fond, lequel pourrait
engendrer un biais sur la mesure nucléaire du CAM.
Pour ce faire, il est nécessaire de réaliser le méme type d’essais, menés dans cette étude,
mais avec des activités a-naturels plus importantes. Cette activité plus importante
permettra d’obtenir des spectres exploitables sur des temps plus courts et donc d’étudier
[’évolution en temps réel de la dégradation en énergie de la traine du pic ?'*Po. Avec le
banc d’essais ICARE, des activités environ 1000 fois supérieures a celles mises en ceuvre
dans U’étude peuvent étre atteintes. Ainsi, le temps nécessaire pour obtenir un spectre
expérimentalement exploitable serait divisé d’autant, soit de Uordre de la dizaine de
seconde.

- Nos résultats ont mis en avant une évolution du parameétre K en fonction du temps,

notamment aprés la formation d’une structure granulaire. Cette évolution a, entre autres,
été reliée aux aérosols radioactifs naturels qui sont collectées plus ou moins en profondeur
dans la structure granulaire formée. Pour caractériser la dégradation de la mesure nucléaire
effectuée par le CAM liée au seul effet du profil de pénétration des aérosols radioactifs
naturels (fraction attachée) dans une structure granulaire formée sur le filtre, une étude
expérimentale serait intéressante. Celle-ci serait complémentaire a U’étude menée par
Geryes (2009) mais avec des structures granulaires constituées d’aérosols non-radioactifs de
différentes granulométries (taille, forme et masse volumique).
Pour ce faire, il faudrait réaliser différentes structures granulaires en surface d’un filtre
(avec un nombre de couche toujours supérieur a 2) constituées d’aérosols non-radioactifs de
différentes granulométries (> 3 pym et de masses volumiques variées). Puis, utiliser ces
filtres pour réaliser des prélévements maitrisés et controlés d’aérosols radioactifs naturels
pour in fine effectuer des mesures de spectrométrie a. Ainsi, une corrélation entre les
profils de pénétration dans les différentes structures granulaires, vis-a-vis des aérosols
radioactifs naturels (fraction attachée), et la dégradation induite du spectre en énergie a
mesuré pourrait étre mise en avant.

Les résultats de ces études viendront alors compléter ceux déja acquis et permettront d’améliorer a
la fois la compréhension fine du comportement des CAM et la mesure nucléaire effectuée par lui.

Dans le cas ou la proposition d’amélioration de la mesure du CAM, proposée dans ce travail, est
amenée a étre exploitée, il serait nécessaire de réaliser des essais en présence également de faible
quantité d’aérosols radioactifs a-artificiels. Effectivement, ceci permettra de valider la capacité du
CAM d’une part, a compenser de maniére dynamique le réel bruit de fond dans ROI1 et d’autre part,
a étre capable de détecter de petite quantité de radioactivité a-artificiels. Ainsi, ces essais
valideront la capacité générale du CAM a assurer la radioprotection des travailleurs et ce dans tous
types de situations d’exposition.
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ANNEXES

Annexe 1: Calcul théorique de ['accumulation des
descendants solides du radon sur le filtre du CAM & calculs
des incertitudes

L’accumulation théorique des descendants solides du radon sur le filtre du CAM au cours du
prélévement est décrite par les équations disponibles dans la littérature, notamment dans Zhang &
Luo (1983) et Islam & Haquet (1994). Nous avons utilisé ces équations pour calculer dans nos
conditions, a la fois d’activité naturelle et de débit de prélévement du CAM, le temps nécessaire
pour que les comptages dans mesurés par le CAM dans ROI2 et ROI3 atteignent un équilibre
(équilibre séculaire). La figure 92 présente les évolutions des comptages théorique normalisée du
218pg (courbe noire) et du 2'“Po (courbe rouge) prélevés sur le filtre du CAM durant le prélévement
en phase une. Au bout d’environ 20 et 220 minutes respectivement pour le 2'®Po et 2'Po, |’équilibre
séculaire est atteint (repéré respectivement par la fléche en pointillés noir et rouge) ce qui signifie
qu’il y a autant de noyaux qui sont prélevés (et engendrés) que de noyaux qui se désintégrent.
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Figure 92 : Evolutions des comptages théoriques normalisés du 2'8Po et de 2'*Po pour des activités
respectives de 15 et 5 Bq.m et un prélévement sur filtre a 35 L.min"’

Incertitudes sur la masse des particules sur filtre

La masse des particules collectées sur le filtre étant une différence de masse entre le filtre chargé
et le filtre vierge (relation 55), l’incertitude associée est calculée a l’aide de la relation 60.

u(m) = \/UZ (Mfinate) + U2 (Mipitiate) - (60)

136



On suppose que U(Msinate) = U(Minitiate) = U(batance), OU U(palance) COrrespond a ’incertitude-type liée a la
balance sur une pesée de filtre, laquelle est constante et est égale a + 0,03 mg pour la balance de
précision utilisée. Ainsi, U'incertitude élargie (k = 2) sur la masse s’exprime avec la relation 61.

U(m) = 2v2 u(balance). (61)

Incertitudes sur la valeur du paramétre K de traine en énergie

Le paramétre K étant un rapport entre le comptage nucléaire total mesuré dans une premiere ROl A
(on note alors ROI,) et celui mesuré dans une seconde ROI B (on note ROIy), Uincertitude associée se
calcule a I’aide de la relation 62.

W) - K JuZ(ROIa) | U2(ROL,) ©)

ROI2 ROIZ ’

avec :

- u(ROIl,) et u(ROly) : les incertitudes-types sur les comptages nucléaires totaux mesurés
respectivement dans la fenétre en énergies a et b. Ces derniéres s’estiment grace a
’hypothése d’un comportement de type poissonien des comptages nucléaires bruts. On peut

alors écrire u(ROIL,) = ,/ROI, et u(ROI,) = /ROI,.

L’incertitude sur le paramétre K s’exprime alors par |’équation 63.

ROI, ROI,
ROIZ ' ROIZ’

u(kK) =K (63)
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Annexe 2 : Parameétres de position en énergie et de FWHM
calculés, conditions normatives IEC

Dans cette annexe sont présentés :

au tableau 24 ’ensemble des valeurs des positions des pics 2'8Po et 2'“Po et de leur FWHM
calculées sur chaque spectre en énergies enregistré en phase une,

le calcul effectué, a partir des 58 mesures, pour déterminer 'incertitude absolue a 95 %
associée aux positions en énergie et FWHM moyennes des pics 2'“Po et 2'8Po.

Tableau 24 : Valeurs des positions des pics 2'8Po et ?'#Po et de leur FWHM calculées sur chaque
spectre enregistré en phase une

Position (keV) FWHM (keV)

Numérotation
218P0 Z14PO 218P0 214P0
A-P1-E1 4748,21 6658,69 191,69 118,91
A-P1-E2 4815,28 6631,26 124,56 128,07
A-P1-E3 4824,85 6667,84 162,88 137,2
A-P1-E4 4805,7 6667,84 172,44 128,04
A-P1-E5 4834,42 6658,69 172,51 128,01
A-P1-E6 4824,85 6667,84 191,73 155,53
A-P1-E7 4776,97 6658,69 201,34 137,2
A-P1-E8 4834,42 6649,55 143,65 155,49
A-P1-E9 4815,28 6658,69 153,25 146,33
A-P1-E10 4853,55 6667,84 153,17 127,98
A-P1-E11 4796,13 6640,41 201,3 137,2
A-P1-E12 4796,13 6667,84 182,04 128,04
A-P1-E13 4834,42 6658,69 229,97 137,14
A-P1-E14 4776,97 6686,11 182 118,82
A-P1-E15 4815,28 6686,11 143,65 127,98
A-P1-E16 4853,55 6695,24 134,03 127,98
A-P1-E17 4853,55 6658,69 182 146,27
A-P1-E18 4834,42 6676,97 210,86 137,17
B - P1-E1 4843,99 6676,97 210,57 137,07
B-P1-E2 4815,28 6686,11 258,87 118,82
B-P1-E3 4834,42 6658,69 191,55 137,17
B-P1-E4 4853,55 6695,24 181,87 127,92
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Numérotation Position (keV) FWHM (keV)
B-P1-E5 4796,13 6667,84 230,03 146,3
B-P1-E6 4824,85 6686,11 153,28 137,2
B-P1-E7 4834,42 6676,97 143,62 137,14
B-P1-E8 4863,12 6667,84 162,81 128,01
B-P1-E9 4805,7 6676,97 191,6 128,01
B-P1-E10 4882,24 6695,24 220,21 118,77
B-P1-E11 4853,55 6667,84 172,36 146,3
B-P1-E12 4805,7 6686,11 191,51 137,11
B-P1-E13 4882,24 6695,24 162,65 118,77
C-P1-E1 4824,85 6667,84 182 127,95
C-P1-E2 4834,42 6695,24 182,08 137,14
C-P1-E3 4824,85 6695,24 172,44 127,98
C-P1-E4 4834,42 6686,11 172,36 127,95
C-P1-E5 4834,42 6686,11 201,15 137,11
C-P1-E6 4834,42 6667,84 220,47 146,3
C-P1-E7 4853,55 6658,69 124,47 118,85
C-P1-E8 4843,99 6676,97 239,64 137,17
C-P1-E9 4824,85 6658,69 191,6 118,85
C-P1-E10 4824,85 6649,55 162,69 127,95
C-P1-E11 4834,42 6676,97 162,81 127,95
C-P1-E12 4834,42 6695,24 143,55 118,8
C-P1-E13 4824,85 6695,24 181,92 137,11
D-P1-E1 4863,12 6686,11 143,62 146,27
D-P1-E2 4834,42 6676,97 162,73 146,27
D-P1-E3 4834,42 6676,97 124,47 128,01
D-P1-E4 4843,99 6649,55 210,86 146,33
D-P1-E5 4776,97 6658,69 201,25 128,04
D-P1-E6 4834,42 6667,84 134,09 118,88
D-P1-E7 4834,42 6667,84 153,25 128,01
D-P1-E8 4843,99 6676,97 143,65 137,17
D-P1-E9 4834,42 6686,11 153,17 127,98
D-P1-E10 4834,42 6686,11 153,21 127,98
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Numérotation Position (keV) FWHM (keV)
D-P1-E11 4824,85 6695,24 172,28 146,23
D-P1-E12 4872,68 6695,24 172,28 127,95
D-P1-E13 4815,28 6704,37 133,99 127,95
D-P1-E14 4843,99 6667,84 191,55 118,82

Calcul de ’incertitude absolue a 95 % a [’aide du coefficient de Student t

L’incertitude absolue se calcule a I’aide de la relation 64 issue du livre de Rouaud (2013).

O¢ch

U=t—t
Ney (64)

avec :

t : coefficient de Student qui dépend de la taille de I’échantillon (n) et tient compte de la
confiance dont il est souhaité donner au résultat. Dans notre cas, on a choisi une confiance
a 95 % et ’échantillon total est constitué de 58 mesures. Ainsi, le coefficient de Student t
est égal a 2 (voir table des coefficients de Student, disponible dans le livre de Rouaud
(2013)).

Occh - €cart-type de |’échantillon de mesures,

Nech - taille de ’échantillon de mesures.
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Annexe 3 : Mise en place des critéres de seuil de décision
(SD) et de limite de détection (LD)

Dans le contexte de faible comptage a détecter dans un bruit de fond omniprésent dii aux aérosols
radioactifs naturels, le seuil de décision (SD) et la limite de détection (LD) aide a améliorer
Uinterprétation des résultats de mesures. Effectivement, le SD permet de décider, compte tenu des
fluctuations statistiques du bruit de fond, si le résultat d’une mesure est dii a la présence (ou non)
de radioactivité artificielle avérée et ce avec un risque de se tromper. Ce risque est qualifié de
premiére espece ou de risque a. Sur la figure 93 est illustré un exemple d’une distribution de
comptage de bruit de fond, lequel est mesuré avec une valeur moyenne nulle et un écart-type (o)
égal a 1. Trois fractiles de risque a (ki.o) de la loi normale centrée réduite sont présentés, a savoir
égal a 1,64, 1,96 et 3,01 correspondants respectivement a un risque a de 5%, 2,5% et 0,1 %. Ce
risque a est choisi a la considération des conséquences que peuvent induire une mauvaise décision
sur la mesure effectuée.

Distribution des probabilités des comptages mesurés

I
1
| risqueaas5%

Kyq= 1,64 ’
1
| risqueaa2,5%
kio=1,96 >
1
: risque a a 0,1 %
Kiq= 3,01 —
e ——
-4 -3 -2 -1 0 1 2 3 4
k

Figure 93 : Exemple d'une distribution de comptage de bruit de fond mesuré de moyenne nulle et

d'écart-type (o) égal a 1. Les coefficients k., correspondent a un nombre de fractile du risque a

de la loi normale centrée réduite. A ki, égal a 3,01, 1,96, ou 1,64 est respectivement associé un
risque ade 0,1 %, 2,5 %ou 5%

Pour un risque a donné, le SD est déterminé, a ’aide de la relation 65 issue de Currie (1968), a
partir de la seule mesure du bruit de fond (BDF). L’approche fréquentielle de Currie (1968) est
choisie, pour calculer le seuil de décision et la limite de détection (présentée ci-apres), pour les
trois considérations suivantes :

- le bruit de fond mesuré dans ROI1 (fenétre dédiée aux a-artificiels) n’est pas nul, ce qui
rendrait U'utilisation de cette méthode non valide et donc nécessité d’utiliser |’approche
basée sur une statistique probabiliste de la norme ISO 11929: 2010,

- MIRION Technologies (2011) utilise U’approche de Currie (1968) pour calculer ’activité
minimale détectable (Minimum Detectable Activity, MDA) du CAM ABPM203M,

- du fait de la mesure effectuée par le CAM et du bruit de fond dans ROI1, les deux
approches, fréquentielle pour Currie (1968) et probabiliste pour la norme I1SO 11929: 2010,
conduisent au méme résultat.
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Ainsi, plus le bruit de fond est élevé et plus le SD aussi. La détection de faible quantité de
radioactivité artificielle dans un bruit de fond plus important devient de la méme facon plus
compliquée.

SD = k,_, V2 BDF. (65)

Une mesure au-dessus de SD aura alors une probabilité supérieure ou égale a 1-a% d’étre
réellement radioactif et a ’inverse une probabilité inférieure ou égale a a % de ne pas l’étre, En
revanche, une mesure sous le SD ne peut pas directement étre reliée a une absence de
radioactivité. En effet, la radioactivité peut étre présente mais dont le comptage (faible) est
<« noyé » dans les fluctuations statistiques du bruit de fond. Ainsi, déclarer un échantillon, dont la
mesure de comptage est inférieure a SD, comme étant non radioactif conduit a un risque de
commettre une erreur dite de seconde espece, ou risque B. Celui-ci nécessite la mise en place
d’une nouvelle grandeur, a savoir la LD. La LD correspond alors a U’activité pour laquelle la
probabilité que le comptage ne soit pas supérieur au seuil de décision est donnée par le risque B.
Pour un risque B égal au risque a (ce qui est usuellement considéré), la limite de détection
s’exprime par la relation 66 (Currie, 1968). Avec cette nouvelle grandeur, il est possible
d’interpréter le cas ou la mesure donne une valeur inférieure au SD. Effectivement, dans cette
situation la probabilité pour que la valeur mesurée soit supérieure a LD est inférieure a B %. A
Uinverse, la probabilité pour que la valeur mesurée soit inférieure a LD est supérieure a 1 - B %.

LDy—g = k&g + 25D, (66)

La figure 94 issue de CETAMA et al. (2012), illustre le SD et la LD avec respectivement les risques a
et B (égaux, kq = kg) associés.

/ i Distribution de moyenne nulle et
3 1 d’écart-type o,

LD

Distribution de moyenne égale a
/ \ LD et décart-type op

Figure 94 : Illustration du seuil de décision (SD) et de la limite de détection (LD) avec
respectivement les risques d’erreur de premiére espece (risque a) et de seconde espece (risque B)
qui sont égaux. Figure issue de CETAMA et al. (2012)
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Le guide NF X 07 020 (1999) pour l’évaluation des incertitudes de mesures recommande de fixer les
risques a et B égaux a 4,55 %. Toutefois, une valeur de risque a 5 % est usuellement choisie
(CETAMA et al., 2012).

Limite physique de la LD en fonction du bruit de fond

A la figure 95, on montre U’évolution de la LD calculée a partir de k« = kg = 1,645 en fonction du
bruit de fond, lequel est utilisé pour calculer la LD. A partir d’un bruit de fond correspondant a
27 coups, la LD telle gu’elle est calculée est toujours inférieur au bruit de fond. En appliquant ces
propos a un procédé de mesure, ceci signifie qu’au-dela d’une valeur de bruit de fond, en
Uoccurrence ici 27, qu’il n’est plus capable de déterminer quoi que ce soit dans un tel bruit de
fond.

40 -

w
o

Limite de détetion (coups)
) S

o+ .
0 10 20 30 40

Bruit de fond (coups)

Figure 95 : Evolution de la limite de détection en fonction du bruit de fond. La fléche rouge indique
la limite a partir de laquelle le bruit de fond dépasse toujours la LD
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Annexe 4 : Evolutions des comptages mesurés par le CAM
dans ROI1, ROI2 et ROI3

Dans cette annexe sont reportés pour chaque granulométrie d’aérosol (A, B, Cet D) :

dans les tableaux 25-26- 27 et 28 : les valeurs des masses de particules prélevées,
accompagnées de leur incertitude (k=2) liée a la balance de précision, pour chaque essai.
Les valeurs calculées pour chaque masse prélevée du nombre moyen de couches
équivalentes (Npo,) et de l’épaisseur moyenne équivalente (Emoy)

aux figures 96 - 97 - 98 et 99 : ordonnée de gauche : évolutions des comptages mesurés par
le CAM dans ROI1 (carrés noirs), dans ROI2 (losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets)
en fonction du temps. Ordonnée de droite : évolution de la concentration en aérosols
inactifs (ligne rouge) en fonction du temps, mesurée par le COP de type Grimm
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Aérosol A

Tableau 25 : Pour chaque essai mené avec ’aérosol A sont reporté, la masse prélevée
accompagnée de son incertitude élargie (k=2), le Npo, et ’En,y calculés correspondants. On repére
également les essais pour lesquels une alarme de type faux positif a été émise

Numérotation M (mg) U(m) Alarme (O/N) Nrmoy Emay
A-P2-E1 0,89 0,05 N 0,48 1,28
A-P2-E2 1,36 0,08 N 0,73 1,96
A-P2-E3 1,5 0,09 N 0,80 2,16
A-P2-E4 2,27 0,14 N 1,22 3,26
A-P2-E5 2,54 0,15 N 1,36 3,65
A-P2-E6 2,68 0,16 N 1,43 3,85
A-P2-E7 2,9 0,17 N 1,55 4,17
A-P2-E8 3,27 0,20 N 1,75 4,70
A-P2-E9 4,73 0,28 N 2,53 6,80
A-P2-E10 5,44 0,33 o) 2,91 7,82
A-P2-E11 7,32 0,44 0] 3,92 10,52
A-P2-E12 8,24 0,49 N 4,41 11,85
A-P2-E13 9,98 0,60 0 5,34 14,35
A-P2-E14 10,37 0,62 0 5,55 14,91
A-P2-E15 10,67 0,64 0] 5,71 15,34
A-P2-E16 10,71 0,64 0] 5,73 15,40
A-P2-E17 12,79 0,77 0 6,85 18,39
A-P2-E18 17,35 1,04 0 9,29 24,94
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Figure 96 : Evolutions d’une part, des comptages mesurés dans ROI1 (carrés noirs), dans ROI2
(losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du temps et d’autre part, de la
concentration en aérosols non-radioactifs A (trait rouge) en fonction du temps
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Aérosol B

Tableau 26 : Pour chaque essai mené avec ’aérosol B sont reportés, la masse prélevée
accompagnée de son incertitude élargie (k=2), le Npo, et ’En,y calculés correspondants. On repére
également les essais pour lesquels une alarme de type faux positif a été émise

B M (mg) U(m) Alarme (O/N) Nrmoy Emay

B - P2-E1 1,16 0,07 N 0,33 1,47
B-P2-E2 1,25 0,08 N 0,36 1,58
B-P2-E3 3,08 0,18 N 0,89 3,90
B-P2-E4 3,2 0,19 N 0,92 4,06
B-P2-E5 3,64 0,22 N 1,05 4,61

B-P2-E6 4,12 0,25 0 1,19 5,22
B-P2-E7 5,05 0,30 0] 1,46 6,40
B-P2-E8 5,25 0,32 0] 1,52 6,65
B-P2-E9 6,35 0,38 N 1,83 8,05
B-P2-E10 9,77 0,59 (0] 2,82 12,38
B-P2-E11 9,99 0,60 o 2,88 12,66
B-P2-E12 10,16 0,61 o 2,93 12,88
B-P2-E13 11,63 0,70 N 3,36 14,74
B-P2-E14 13,12 0,79 0] 3,79 16,63
B-P2-E15 19,23 1,15 o 5,55 24,37

148




Comptage

Comptage

Comptage

W ROI1  # ROIZ & ROI3 ——aérosols inactifs W ROl # ROIZ & ROI3 ——aerosols inactifs

Concentration daérosol (mg.m)

200 8 200
i a -
ad a &
a .
& I A o4 “‘
150 T 150 X
. E .
o
. E
] A
2 .
FI g8 & P
o 3
bl a E Emo 4
5 3 &
E
a = aLa
N g H
B &
50 v 50 aa
ak
. * +
’000”.4‘ e oeset abe,,
+
° olipmuSguye
0 50 [l 0 250
Temps (min) Temps (min)
B ROH + ROIZ & ROI3 —aérosols inactifs mROI1  + ROIZ & ROI3 —aérosols inactifs
150 15 200
N
B-P2-E3 B-P2-E4 i .
A ko as L A a i
A -
a i A, A aas at L
" 160 N a b
'y " e s 4 A "
» 4 a El & n
=Y E a L4
100 10 E‘“ at
. B 120 .
Laas § & Ak
& 4 o =
] 5 A
©
s s -
. s S .
. B 80 ]
n = .
50 A 5 g A
‘ 8
” a
. 0 . 4
- "
. .
. . . e o . .
) P *e%00,t & et 4a'te R ATETIN :...‘,o.,‘,.,‘.-",’ R R R
. .
L] [ ]
04 T Rl Bl Bt o oliguguusgyuuang®"unnsn PLLLLILLITTT I
o 50 100 150 200 250 a 50 100 200 250
Temps (min) Temps (min)
mROH & ROIZ & ROI3 —aérosols inactifs ® RO # ROI2 4 ROI3 ——adrosols inactifs
180 18 o ]
a
B-P2-E5 & e i A B-P2-E6 N ia
N A . 4 oa ak " 4 a
e Y S as Ak a4 LAk, a ok a
Ak, & Ao, P 160 at Y . T
4 a e & R & — i & =
K & a a 4
N z £ g &
L4z o .
120 o~ zg s
b a
3 o0
' o B "
a 4 3
& g g n
°
. : .
. g 9, .
E s
% 5
. =
60 6 g N
5 .
. S
N
’ 40 _ 5
e
i ey o, * e
Aeastoy st itensteret *ethe "‘-,"',.o Ceatetertte, o w PO RA LN
04 l"'ll.u'l_o
0 50 100 150 200 250 300 350 0 150 200 250
Temps (min) Temps (min)

149

Concentration d'aérosol (mg.m)

Concentration d'aérosel (mg.m)



B ROI1 # ROIZ & ROI3 —aerosols inactifs
180 30
B-P2-E7 .
N 4 . A +
Ak
N a aa A
aa i
Al oy aby aa a
N a i
-
120 — 20
Ao
- a
z s
a
£ s
5]
a
a
60 4 10
A
% P
.
™ . .
. *t e .
Fatels peest ot eens POt AR ST TRE L
t L L]
T L T M LT T LT LT Ll Bl LT balalel bl WL LI Tl T4
o 50 100 150 200 250
Temps (min)
B ROI1 # ROIZ 4 ROI3 —aerosols inactifs.
180 30
a
B-P2-E9 A B .
Ak
N a aa A
aa N s
% i . aa N
At at “ . i
o
120 — 20
Ao
- a
z s
a
& s
5]
a
4
60 = 10
N
% P
.
4 . . o v Tee L,
TSR RL JL AT PPS PRt LA L N O
-
* e "n
o lignun®ut utymn g tutagunngs e e et e e, e
o 50 100 150 200 250
Temps (min)
® RO+ ROIZ & ROI3 —adrosols inactifs
180 30
B-P2-EMN .
. ATaa a *
aty  a T i A aa
B Ay AhR oy A 4 'y & Ak
Ay
A A
* 4
120 Ak 20
a
A
&
-]
£ .
3
o as
N
N
60 10
W
.
heteyt pegatte by o eate, o, 0t
oty e, e
e .
%
— N
o Jima 0
0 50 100 150 200 50 300 350 400
Temps (min)
W ROl + ROIZ 4 ROI3 —aérosols inactifs
180 30
B-P2-E13 ‘s
Aa,a
2 N
N
.
Aay e
aa
120 i Ak A 20
aka
. x
.
o .
& ' N
g . ad
S N
n
et
+
60 a A d 10
‘e
4 .
N *.
g .
L] eate
e $ R e tea,r age .
" A * FLLLITTTS
e mas
L e T LT T LI T L Ly LT 0
o 50 100 150 200 50

Temps (min)

Concentration d'aérosol (mg.m?) Concentration d'aérosol (mg.m?)

Concentration d'aérosol (mg.m')

Concentration d'aérosol (mg.m™)

150

Comptage

150

Comptage
g

150

120

Comptage

B ROIT ¢ ROIZ & ROI3 —aérosols inactifs
30
B-P2-E8 . s
A a 4 i
i ErY
o A A oaa A d
% A 4 .
"
ah . . i
s
P x 20
s N
N
a
N
i
a
N
N 10
a
a . .
e
‘A .. R voae
. . et *e Te .
FYAMART TN . vagtyt o
L e atel vy
K
- LI L
o 50 100
Temps (min)
W ROI1 ¢ ROIZ & ROI3 —aérosols inactifs
40
N
- - s
B-P2-E10 .
&
A oaa, tas s
A 4N, a a ay 30
. y N
Ak N
ey
da
aka
N
. 20
A
.
i
a
da
10
%
"
. Yo 00 +
. «
abee o T et Taastetet P TN tee nantee,
e, o . .
: . —
iy 0
o 50 100 150 200 50
Temps (min)
® RO1  # ROIZ 4 ROI3 —aérosols inactifs
N
a
4
aa
"
N
%
., .
atteee,

Temps (min)

Figure 97 : Evolutions d’une part, des comptages mesurés dans ROI1 (carrés noirs), dans ROI2
(losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du temps et d’autre part, de la
concentration en aérosols non-radioactifs B (trait rouge) en fonction du temps
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Aérosol C

Tableau 27 : Pour chaque essai mené avec ’aérosol C sont reportés, la masse prélevée
accompagnée de son incertitude élargie (k=2), le Ny, et [’En,y calculés correspondants. On repére
également les essais pour lesquels une alarme de type faux positif a été émise

Numérotation (rrh:\g) U(m) Alarme (O/N) Ny ey
C-P2-E1 2,49 0,15 0] 0,27 2,74
C-P2-E2 2,93 0,18 0] 0,32 3,22
C-P2-E3 4,35 0,26 0] 0,48 4,78
C-P2-E4 4,87 0,29 0] 0,53 5,35
C-P2-E5 5,76 0,35 0] 0,63 6,33
C-P2-E6 6,73 0,40 0] 0,74 7,40
C-P2-E7 7,26 0,44 0] 0,79 7,98
C-P2-E8 7,85 0,47 0] 0,86 8,63
C-P2-BE9 9,09 0,55 0] 0,99 9,99
C-P2-E10 10,94 0,66 0] 1,20 12,02
C-P2-E11 11,23 0,67 0] 1,23 12,34
C-P2-E12 16,58 0,99 0] 1,81 18,22
C-P2-E13 17,72 1,06 0] 1,94 19,48
C-P2-E14 17,96 1,08 0] 1,96 19,74
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Figure 98 : Evolutions d’une part, des comptages mesurés dans ROI1 (carrés noirs), dans ROI2
(losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du temps et d’autre part, de la
concentration en aérosols non-radioactifs C (trait rouge) en fonction du temps
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Aérosol D

Tableau 28 : Pour chaque essai mené avec ’aérosol D sont reportés, la masse prélevée
accompagnée de son incertitude élargie (k=2), le Npo, et ’En,y calculés correspondants. On repere
également les essais pour lesquels une alarme de type faux positif a été émise

Numérotation M(mg) U(m) Alarme (O/N) Nrmoy Emay
D-P2-E1 0,99 0,06 N 0,04 0,94
D-P2-E2 1,75 0,11 0 0,06 1,67
D-P2-E3 2,94 0,18 N 0,10 2,80
D-P2-E4 3,28 0,20 o 0,12 3,12
D-P2-E5 3,59 0,22 o) 0,13 3,42
D-P2-E6 4,05 0,24 o) 0,14 3,86
D-P2-E7 4,05 0,24 o 0,14 3,86
D-P2-E8 5,21 0,31 o 0,18 4,96
D-P2-E9 5,32 0,32 o) 0,19 5,07
D-P2-E10 5,37 0,32 o) 0,19 5,11
D-P2-E11 7,79 0,47 0] 0,28 7,42
D-P2-E12 8,15 0,49 o 0,29 7,76
D-P2-E13 8,31 0,50 0 0,29 7,91
D-P2-E14 12,09 0,73 0 0,43 11,51
D-P2-E15 12,9 0,77 0] 0,46 12,28
D-P2-E16 13,28 0,80 0] 0,47 12,65
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Figure 99 : Evolutions d’une part, des comptages mesurés dans ROI1 (carrés noirs), dans ROI2
(losanges verts) et dans ROI3 (triangles violets) en fonction du temps et d’autre part, de la
concentration en aérosols non-radioactifs D (trait rouge) en fonction du temps
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Annexe 5 : Spectres en énergies alpha mesurés par le CAM

Dans cette annexe sont reportés pour chaque granulométrie d’aérosol (A, B, Cet D) :

aux figures 100 - 101 - 102 et 103 : les spectres en énergies a mesurés pendant deux heures
par le CAM pour chaque essai mené, soit respectivement avec [’aérosol A, B C et D,

dans les tableaux 29 - 30 - 31 et 32 : les valeurs calculées des positions des pics 2'®Po et
21po avec leur FWHM pour chaque essai menés avec respectivement [’aérosol A, B, C et D.
Les cases avec le symbole « / » signifient une absence de spectre et donc de valeurs
calculées.
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Figure 100 : Ensemble des spectres en énergies a enregistrés sur deux heures par le CAM lors des
essais avec ’aérosol A
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Tableau 29 : Ensemble des positions des pics, 2'8Po et ?"Po, et de leur FWHM calculés a partir des
spectres enregistrés a la fin de chaque essai mené avec [’aérosol A

Position (keV) FWHM (keV)

Numérotation
218P0 214P0 218P0 214P0
A- P2 - E1 4872,68 6649,55 181,95 164,62
A-P2-E2 4853,55 6667,84 172,4 164,66
A-P2-E3 4805,7 6658,69 182,08 192,22
A-P2-E4 4824,85 6676,97 114,93 183,04
A-P2-E5 4834,42 6667,84 220,52 146,4
A-P2-E6 4815,28 6667,84 239,69 146,36
A-P2-E7 4805,7 6649,55 153,28 201,4
A-P2-E8 4824,85 6667,84 162,81 146,33
A-P2-E9 4824,85 6667,84 191,73 192,22
A-P2-E10 4834,42 6640,41 210,91 183,04
A-P2-E11 4834,42 6676,97 326,09 137,14
A-P2-E12 4796,13 6667,84 316,46 146,4
A-P2-E13 4824,87 6667,82 323,19 135,14
A-P2-E14 4882,24 6686,11 354,34 155,43
A-P2-E15 4824,85 6676,97 383,46 118,88
A-P2-E16 4881,24 6686,15 313,46 144,4
A-P2-E17 4824,85 6695,24 518,5 137,14
A-P2-E18 4738,62 6676,97 422,68 155,53
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Figure 101 : Ensemble des spectres en énergies a enregistrés sur deux heures par le CAM lors des
essais avec l’aérosol B

160

0

0



Tableau 30 : Ensemble des positions des pics, 2'®Po et ?"Po, et de leur FWHM calculés a partir des
spectres enregistrés a la fin de chaque essai mené avec [’aérosol B

: Position (keV) FWHM (keV)
Numerotation 25pg 24pg 25pg 24po

B-P2-E1 4853,55 6667,84 230,03 155,43
B-P2-E2 / / / /

B-P2-E3 4882,24 6695,24 201,02 192,04
B-P2-E4 4824,85 6667,84 182 164,66
B-P2-E5 4843,99 6686,11 191,51 155,39
B-P2-E6 4824,85 6686,11 210,81 201,3
B-P2-E7 4815,28 6676,97 201,2 192,17
B-P2-E8 4815,28 6658,69 210,81 155,49
B-P2-E9 4834,42 6667,84 210,81 146,33
B-P2-E10 4843,99 6667,84 249,14 164,66
B-P2-E11 / / / /

B-P2-E12 4824,85 6686,11 258,57 146,27
B-P2-E13 4863,12 6667,84 239,64 182,96
B-P2-E14 / / / /

B-P2-E15 4864,12 6666,84 238,64 182,56
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Figure 102 : Ensemble des spectres en énergies a enregistrés sur deux heures par le CAM lors des
essais avec ’aérosol C
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Tableau 31 : Ensemble des positions des pics, 2'8Po et ?"Po, et de leur FWHM calculés a partir des
spectres enregistrés a la fin de chaque essai mené avec [’aérosol C

Position (keV) FWHM (keV)
Numérotation
218P0 214P0 218P0 214P0
C-P2-E1 4843,99 6686,11 249,08 146,27
C-P2-E2 4834,42 6695,24 210,61 155,39
C-P2-E3 4853,55 6695,24 191,55 127,95
C-P2-E4 4805,7 6676,97 201,11 137,11
C-P2-E5 4834,42 6667,84 258,87 146,3
C-P2-E6 4805,7 6667,84 249,19 146,33
C-P2-E7 4805,7 6676,97 239,47 164,59
C-P2-E8 4834,42 6676,97 287,6 146,33
C-P2-E9 4853,55 6658,69 345,51 192,13
C-P2-E10 4815,28 6695,24 210,75 182,92
C-P2-E11 4872,68 6686,11 354,5 210,43
C-P2-E12 4863,12 6667,84 220,36 155,46
C-P2-E13 4843,99 6667,84 239,58 173,79
C-P2-E14 4863,12 6667,84 364,54 155,43
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Figure 103 : Ensemble des spectres en énergies a enregistrés sur deux heures par le CAM lors des
essais avec [’aérosol D
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Tableau 32 : Ensemble des positions des pics, 2'8Po et ?"Po, et de leur FWHM calculés a partir des
spectres enregistrés a la fin de chaque essai mené avec [’aérosol D

o Position (keV) FWHM (keV)

218P0 214P0 218Po 214P0
D- P2 - E1 4843,99 6676,97 191,51 137,07
D-P2-E2 4843,99 6676,97 182,04 155,49
D-P2-E3 4853,55 6704,37 239,47 146,27
D-P2-E4 / / / /
D-P2-E5 4824,85 6658,69 220,42 137,2
D-P2-E6 / / / /
D-P2-E7 4853,55 6667,84 181,95 146,33
D-P2-E8 4824,85 6686,11 220,31 173,79
D-P2-E9 4815,28 6667,84 201,3 183
D-P2-E10 4834,42 6676,97 230,03 146,3
D-P2-E11 4843,99 6686,11 229,97 137,11
D-P2-E12 4815,28 6686,11 153,1 182,96
D-P2-E13 4824,85 6686,11 249,19 164,62
D-P2-E14 4843,99 6686,11 229,86 164,55
D-P2-E15 4843,99 6695,24 181,92 146,3
D-P2-E16 4786,55 6667,84 229,92 173,83
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Annexe 6 : Comparaison entre K,rai et Ki2 calculé a partir
des spectres mesurés sur deux heures

A la suite d’une bréve remise en suspension d’aérosols non-radioactifs, lesquels se retrouvent &tre
échantillonnés et collectés sur filtre par le CAM, la mesure nucléaire suit deux évolutions, une
premiére durant la période ty + 30 et une seconde durant la période t3, + 90. Pour I’ensemble des
situations d’exposition nous avons calculé ’évolution du ratio du comptage mesuré dans ROI1
(RO ,¢) a celui mesuré dans ROI2 (ROI2y,¢). Celui-ci correspond a la contribution réelle du bruit de
fond dans ROI1. Les évolutions de ce ratio, qu’on caractérise par le paramétre K vrai, sont
présentées ci-aprés en fonction de la masse de particules prélevée sur le filtre par le CAM et pour
chaque granulométrie d’aérosols non-radioactifs mise en jeu dans ’étude. Pour chacune d’entre
elle, quatre graphiques sont présentés. A chaque graphique, le paramétre K vrai (carrés rouge) a
été calculé sur un pas de temps correspondant a trente minutes de mesure. Les graphiques en haut
a gauche correspondent aux trente premiéres minutes qui suivent la bréve remise en suspension
d’aérosols non-radioactifs (t, +30). Les graphiques en haut a droite aux trente minutes qui suivent
(tso + 30), ainsi de suite pour le graphique en bas a droite (t¢ + 30) puis en bas a gauche (tgo + 30).
Les barres d’erreurs verticales correspondent a la propagation des incertitudes calculées sur le
paramétre K et celles horizontales a Uincertitude sur la masse pesée (k=2) avec la balance de
précision. Sur ces mémes graphiques, on confronte alors les valeurs calculées du paramétre de
traine, noté K;, calculé (disques noir).

Aérosol A (figure 104) et B (figure 105) : DE,MM < 10 um

Le paramétre de traine K;, calculé représente bien la contribution du bruit de fond dans
ROI1 et ce quelle que soit le moment de la mesure, sur une gamme en masse d’aérosol non-
radioactifs accumulée allant jusqu’a au moins environ 5 mg. Au-dela, des mesures complémentaires
sont a réaliser, dans l’étude nous utilisons une corrélation linéaire K;;, calculée = f(masse
accumulée) pour déterminer la valeur du paramétre adaptée.
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Figure 104 : Comparaison pour [’aérosol A entre la valeur Ky, calculée a partir du spectre en
énergie mesuré sur deux heures et la valeur de K vrai mesuré a partir des données enregistrées
par le CAM sur des pas de temps correspondant a trente minutes
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Figure 105 : Comparaison pour l’aérosol B entre la valeur K;; calculée a partir du spectre en
énergie mesuré sur deux heures et la valeur de K vrai mesuré a partir des données enregistrées
par le CAM sur des pas de temps correspondant a trente minutes
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Aérosol C (figure 106) et D (figure 107) : DEyMM > 10 um

Le paramétre de traine Ky, calculé représente de maniére générale bien la contribution du bruit de
fond dans ROI1 avec toutefois une légére sous-estimation de celui-ci a la suite d’une bréve
génération d’aérosol (visible sur la période t, + 30 avec ’aérosol C).
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Figure 106 : Comparaison pour [’aérosol C entre la valeur K, calculée a partir du spectre en
énergie mesuré sur deux heures et la valeur de K vrai mesuré a partir des données enregistrées
par le CAM sur des pas de temps correspondant a trente minutes
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Figure 107 : Comparaison pour [’aérosol D entre la valeur K, calculée a partir du spectre en
énergie mesuré sur deux heures et la valeur de K vrai mesuré a partir des données enregistrées
par le CAM sur des pas de temps correspondant a trente minutes

169



ECOLE DOCTORALE

LA
universite

PARIS-SACLAY et simulation (PHENIICS)

Particules, hadrons, énergie et noyau:
instrumentation, imagerie, cosmos

Titre : Etude de la limite de détection et des fausses alarmes émises par les moniteurs de mesure de la

contamination radioactive atmosphérique dans les chantiers de démantélement.

Mots clés : aérosols radioactifs, bruit de fond, compensation dynamique du bruit de fond, limite de

détection, faux positifs

moniteurs de mesure de la
contamination radioactive atmosphérique sont
utilisés dans les installations nucléaires afin
d’assurer la radioprotection des travailleurs vis-a-
vis de l’exposition aux aérosols radioactifs. Les
performances de ces moniteurs sont évaluées dans
des conditions normatives IEC, lesquelles couvrent
une large gamme d’atmospheres de travail. Dans
des situations typiques de celles mesurées en
chantier de démantélement nucléaire, lesquelles
sont d’ailleurs hors cadre IEC, un comportement
inattendu des moniteurs de mesure de la
contamination radioactive atmosphérique est
souvent observé. Celui-ci correspond a l’émission
d’une alarme de type faux positif. L’objectif de ce
travail de thése est d’améliorer les connaissances
sur le comportement des moniteurs de mesure de
la contamination radioactive atmosphérique dans
des situations hors conditions normative IEC. Pour
ce faire, un dispositif expérimental spécifique a
été

Résumé : Les

concu, a Llintérieur duquel la reproduction
d’atmosphéres typiques de celles mesurées en
chantier de démantélement est possible. Ainsi,
ce dispositif a rendu possible [’étude en
laboratoire du comportement d’un moniteur de
mesure de la contamination radioactive
atmosphérique de type ABPM203M. Cette étude
expérimentale a permis d’une part, de mettre en
avant les conditions qui conduisent a un
comportement inattendu du moniteur et d’autre
part, de démontrer les raisons pour lesquelles
une alarme de type faux positif est souvent
émise dans ces conditions hors IEC. A la synthése
des résultats de |’étude, un procédé nouveau de
mesure a été proposé, lequel permet d’une part,
de considérer a la fois les caractéristiques des
aérosols non-radioactifs et celles des aérosols
radioactifs et d’autre part, d’améliorer la
mesure effectuée par le moniteur permettant de
toujours assurer la radioprotection des
travailleurs.
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decommissioning sites
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Abstract: The Continuous Air monitors are used in
the nuclear facilities for ensuring the radiation
protection of workers who are likely to be
confronted to radioactive aerosols. The CAM
behavior are evaluated under IEC normative
conditions. In atmospheric conditions as measured
in decommissioning nuclear sites, outside of IEC,
wrongs CAM behavior are observed. Which
correspond to the false positives triggering. The
aim of this thesis work is to enhance the
knowledge about the CAM behavior when it is
faced to outside IEC normative conditions. A
specific experimental chamber has been designed,
inside which the reproduction of the dismantling
nuclear site atmosphere is achievable.

Thus, this experimental chamber made it
possible, in the laboratory, the study of the
behavior of a CAM type ABPM203M. With the
results we have, on the one hand, highlighted
the conditions which lead to unexpected
behavior of the CAM and, on the other hand,
demonstrated the reasons why a false positive
alarm is often emitted under these conditions,
outside IEC. At the synthesis of the results of the
study, a new measurement process was
proposed, which makes it possible, on the one
hand, to consider both the characteristics of
non-radioactive aerosols and those of radioactive
aerosols and on the other hand, to improve the
measurement achieved out by the CAM to always
ensure the radiation protection of workers
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