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INTRODUCTION

L'inhalation du radon (*??Rn), gaz radioactif naturel, émetteur alpha, descendant de
l'uranium 238, et de ses descendants constitue un risque sanitaire potentiel reconnu
[Woodfork 2008, Henshaw et al. 1990]. Le ???Rn pouvant Saccumuler dans les milieux
confinés, tels que les habitations et les lieux de travail, est responsable du tiers de I'exposition
radiologique totale de la population aux rayonnements ionisants. |l a éé recommandé par la
Commission Internationale de la Protection Radiologique (ICRP) que I’exposition au radon
dans les lieux de travail soit exclue des expositions professionnelles et soit par consequent
traitée separément [ICRP 1993]. Il est de ce fait nécessaire d'identifier les postes de travail a
fort niveau de concentration du radon [NCRP 1997, Font et a. 2008].

Par ailleurs, I’ étude de I’ activité volumique du #?Rn dans |’ eau a fait I’ objet de nombreuses
études du fait de I'intérét qu’ elle présente en hydrogéologie et de son impact sur la santé. En
effet, I’ étude en continu de |’ activité volumique du radon dans les aquiféres profonds a donné
des informations importantes sur la composition de ces aquiféres, sur la structure de la crolte
terrestre, notamment sur la présence de minerais uraniféres dans les roches [EUC 2001]. Le
niveau d’ activité volumique en radon dans les eaux permet la discrimination entre les eaux de
surface présentant quelques Bg/l et les eaux profondes qui peuvent atteindre plusieurs milliers
de Bg/l.

En 1988, le caractére cancérigene du radon a été reconnu par I’ Agence Internationale de
Recherche contre |e Cancer [Beir, 1988], et en 2001, dans le cadre d’ une réflexion globale sur
I’ eau, la commission européenne a émis une recommandation concernant la protection de la
population contre le risque ??Rn dans I’ eau. A cet effet, la caractérisation des teneurs en 22°Rn
dans les eaux potables est devenue un élément important des politiques de prévention vis-a
Vis du risque sanitaire présenté par ce gaz. Il est asignaler que chaque année, 25000 nouveaux
cas de cancer du poumon sont répertoriés aux Etats-Unis est pres de 7% sont directement liés
alamanipulation de I’ eau contenant du radon [Beir, 1999].

Conscient du risgue causé par ce gaz sur les travailleurs et la population, e laboratoire
de Dosimétrie du Centre de Recherche Nucléaire d’ Alger s est investi dans la mesure du gaz

radon depuis les années 80. Les premiers travaux ont été focalises sur le développement de



systéme de détection passif, intégré, et de type ouvert pour la mesure du ??Rn dans les
habitations. Aprés le séisme de 1989, la mesure du radon dans le sol a |’ aide des dosimetres
passifs a base de LR-115, destiné a la surveillance de I’ activité sismique dans le Nord-Ouest
Algérien, a constitué une des principales activités du laboratoire.

Dans ce travail, nous nous intéressons a la mesure du gaz ???Rn dans I'air dans certains
endroits au Centre de Recherche Nucléaire dAlger et dans I’eau potable de la région du
Nador.

Deux techniques de mesure de ???Rn sont utilisées. La premiére, a caractére passif a base de
Détecteurs Solides de Traces Nucléaires (DSTN) type LR-115. Dans la seconde technique, un
systéme actif de type « AlphaGUARD » permet la mesure de la concentration du %?Rn en
continu. Les deux systémes de détection ont été calibrés par rapport a une source de ??Rn
standard de type NIST SRM 4973.

Aprés un premier chapitre sur des généraités sur les sources, le risque et le cadre
réglementaire lié au radon, nous passons au deuxiéme chapitre qui portera sur la détection des
particules o issues de la désintégration du 2?Rn notamment par les DSTN ; ol serons
développées les caractéristiques de ces détecteurs ainsi que leurs interactions avec les
particules a.

Dans le troisiéme chapitre, nous aborderons une étude afin de déterminer les paramétres
optimaux de développement et de lecture du LR-115 utilisé dans le dispositif de mesure du
222Rn dans |’ eau et dans | air.

Dans le quatriéme et dernier chapitre, nous présenterons | es résultats de mesure du 222Rn
dans!’air et dans |’ eau a |’ aide de ce dosimétre avec une comparaison avec un system actif de

référence.



Chapitre 1



Chapitre I : GENERALITES

La radioactivité, un phénoméne naturel découvert a la fin du XIX®™ siécle, est la
propriété qu’ ont certains noyaux de se transformer en un ou plusieurs noyaux en émettant un
noyau d hélium, un éectron ou un rayonnement éectromagnétique [Jimonet et Metivier,
2007].

Le ?%2Rn, élément radioactif émetteur o, est présent dans 1’environnement (sol, air, eau)

constituant un risgue radiologigue auquel est exposé chague individu [Hakam, 1993].

Dans ce premier chapitre nous allons aborder des généralités sur cet éément, ses
caractéristiques, le risque gu'’il représente ainsi que les différentes technigques pour mesurer sa

concentration dans |’ eau.

1. GENERALITES SUR LES RAYONNEMENTS

1.1.Définition des rayonnements

On peut définir un rayonnement comme un mode de propagation de I’ énergie dans
I’espace, sous forme de particules ou de photons. Les rayonnements ne peuvent étre
caractérisés et détectés qu'a travers leurs interactions avec la matiere dans laquelle ils se
propagent. IIs peuvent céder au milieu traverse, une partie ou la totalité de leur énergie
[Mouhssine, 2004].

1.2.Classification des rayonnements

Selon leur mode d’interaction avec la matiere, les rayonnements peuvent étre classes en

deux catégories, on distingue alors :

1.2.1. Rayonnements non-ionisants
Un rayonnement non-ionisant désigne un type de rayonnement pour lequel |’énergie

électromagnétique est insuffisante pour provoquer I'ionisation d atomes ou de molécules.
Certains de ces rayonnements peuvent avoir des effets biologiques.



Parmi les rayonnements non-ionisants, on compte les rayonnements du proche ultraviolet, la
lumiére visible, I'infrarouge, les micro-ondes, les ondes radio et les champs statiques.

1.2.2. Rayonnements ionisants
Un rayonnement est dit ionisant quand il est susceptible d arracher des électrons a la

matiere. C’est un transport d’ énergie sous forme de particules ou d ondes électromagnétiques

pouvant produire desions directement ou indirectement.
o Rayonnements indirectement ionisants :
Electriquement neutres, sont susceptibles de transférer une fraction ou la totalité de
leur énergie en une seule interaction a des particules chargées. Ce sont ensuite ces
particules secondaires qui ionisent le milieu. Dans ce cas, I’ionisation se fait en deux
¢tapes. Les rayonnements électromagnétiques (X et y) et les neutrons entrent dans
cette catégorie, mais leurs modes d’ interaction sont différents.
o Rayonnements directement ionisants :
Sont des particules chargées qui délivrent leur énergie directement a la matiére en une
seule éape, par le processus d'interaction coulombienne entre |a particule incidente et
les électrons orbitales, et il y a lieu de distinguer les particules chargées lourdes
(proton, deuton, alpha, ions lourds) des éectrons qui sont des particules chargées
légéres[IAEA, 2005].

Pour résumer, nous pouvons schématiser la classification des rayonnements ains :

Figure 1. Classification des rayonnements



1.3.Les particules chargées lourdes : cas des particules a

Quand E. Rutherford commenca a étudier les rayons de Becquerel en 1895, il trouva
gu’il y en avait au moins deux types distincts: I'un, qui est tres facilement absorbé, sera
appelé rayonnements alpha (o), et I’autre, plus pénétrant, rayonnement béta (j3).

Un peu plus tot, Sir W. Ramsay avait découvert I’hélium dans un minerai contenant de
I"uranium et déterminé, avec F. Soddy, qu'’il était libéré par I’ Uranium, aing, il y avait dg§aun
lien entre les rayonnements o et I’hélium (une particule a est le noyau de 1’hélium, deux
protons et deux neutrons, mais cela ne sera établi que plusieurs années plus tard).

En 1903, Rutherford réussi a faire dévier des rayons a en utilisant des champs électriques et
magnétiques intense, prouvant ainsi que ¢’ éait des particules chargées positivement. Les
mesures du rapport de la charge ala masse des particules donnérent une valeur plusieurs fois
plus faible que celui del’ électron, révélant une grande masse.

En 1908, Rutherford et Royds capturérent des particules o dans une belle expérience. Le
radon gazeux, émetteur de particules a était recueilli au-dessus du mercure dans un tube
mince. Au bout d’une semaine, les particules o qui étaient passées dans la région vide au-
dessus du mercure furent poussees a travers un tube capillaire soulevant le niveau du mercure
en excitant éectriqguement le gaz accumulé, les deux chercheurs trouverent qu'il y avait le
spectre d’'émission caractéristique de I'hélium. La notion d atome n’était pas encore
clairement définit, mais la particule a, apres avoir perdu sa charge positive (en gagnant deux
¢lectrons orbitaux), devint un atome d’hélium ; « La particule a est donc le noyau de I’atome

d hélium » [Hecht, 1998].

2. GENERALITE SUR LE RADON
2.1.Apercu historique

En 1901, moins de dix ans apres les découvertes de W. Rontgen et H. Becquerel en
1895, le chimiste Allemand E. F. Dorn met en évidence un gaz radioactif inerte en étudiant la
chaine de désintégration du radium ; il I'appelle émanation du radium [Dorn, 1900].
Cependant en 1899, un isotope plus rare, le ?°Rn a été observé en premier par deux
physiciens britanniques R. B. Owens et E. Rutherford. En 1902, F. O. Giesel pense découvrir
un nouvel éément a partir de I’ actinium : « L’ émanium ». Ce n’ est que plusieurs années apres
gue |I’on découvrit que ces gaz de durées de vie différentes éaient des isotopes d’un méme
élément : le radon. En 1908, W. Ramsay et R. W. Gray I’'isolent, pesent I’émanation et lui



attribuent la masse atomique 222 (le plus lourd gaz connu a cette époque) et le nomment niton
(du latin nitens qui veut dire briller) ; ils lui attribuent le symbole Nt. L’expression
« émanation de radium » est fort incommode ; il est certain que ¢’ est un éément aussi bien
caractérisé que les autres, avec son spectre, ils furent la proposition de le nommer niton,
brillant pour rappeler ses propriétés phosphorescentes [Ramsay et Gray, 1910]. A partir de

1923, il fut appelé radon, terme retenu par une commission internationale.
2.2.Propriétés physico-chimiques

Le radon est I’un des gaz rares les plus lourds, de numéro atomique 86, appartenant au
groupe VIl de la classification périodique de Mendeleiev, et de densité 7.5 fois plus grande
gue celle I'air [Higuret, 2007]. 1l est inodore, et incolore dont les températures de fusion
(-71°C) et d ébullition (-62°C) qui sont les plus élevées parmi tous les gaz rares [Metivier et
Robé, 1998]. La solubilité du radon dépend du fluide et de la température ; ¢’ est une fonction
inverse de la température : vers 0°C, I’eau dissout deux fois plus de ?22Rn qu’ & température
ambiante [Bohm, 2007] ; et présente une valeur plus élevée dans les milieux organiques que
dans |’ eau. Le ???Rn s adsorbe facilement sur certains solides comme le charbon actif, souvent
utilisé comme piege afin de purifier en radon un volume de gaz.

L' éément ssRn se compose de 33 isotopes différents (3 naturels et 30 artificiels), tous
radioactifs, avec une gamme de masses atomiques allant de 195 a 228. Parmi ces radio-
isotopes, les trois plus importants sont ceux des familles radioactives naturelles, le 2??Rn
(radon), le 22°Rn (thoron) et le ?Y°Rn (actinon).

Le ?2Rn issu de I'’>®U, est |e plus abondant dans la nature, en raison de la teneur en 28U
dans la cro(te terrestre (30-40 mg/kg) et surtout de sa période relativement longue (3,82 jour),
ce qui lui permet de migrer facilement a I’air libre. Les niveaux de radioactivité en radon de
I'air peuvent varier de quelques Bg/m® a plusieurs centaines ou méme milliers de Bg/m?®
suivant le site géographique. Le ?°Rn est issu du #?Th dont la teneur dans les sols et les
roches est plus élevée (3 a4 fois) que celle del” 28U. Cependant, il est moins abondant que le
222Rn a cause de sa période de décroissance assez courte, environ 56 s. Les valeurs typiques
de I’ activité du ??°Rn dans un espace confiné ou al’air libre varient de 0,1 Bg/m® a quelques
Bg/m?. Le ?°Rn est le moins abondant dans la nature, dii a la faible teneur en 2°U dans la
crolte terrestre (~ 0,2 mg/kg) et a sa période trés courte d’ environ 4 s[Nguyen, 2010].



2.3.Désintégration du 222Rn

La désintégration d’ un atome radioactif comme le 2Rn, causée par son instabilité, se

manifeste par sa transformation spontanée en un autre atome appelé « produit de
désintégration », « produit de filiation » ou « descendant ».
Cette transformation est systématiquement accompagnée de I’émission de rayonnements
ionisants. Lorsque le descendant est lui-méme radioactif, il se désintegre également en un
autre atome et ainsi de suite jusgu’ a parvenir a un atome stable non radioactif, en I’ occurrence
un isotope du plomb. On définit ainsi une filiation radioactive comme la succession de
réactions de désintégration conduisant a la stabilisation d’un atome instable. Trois types de
rayonnements ionisants sont rencontrés dans le contexte d’ une désintégration radioactive :

e le rayonnement alpha (o) se caractérise par 1’émission d’un noyau d’hélium. Cette
particule alpha, assez lourde, interagit fortement avec la matiere qu’ elle traverse ne
pouvant de ce fait parcourir que de courtes distances. Une feuille de papier suffit ains
al’arréter, c’' est-a-dire a absorber latotalité de son énergie;

e le rayonnement béta (B) se caractérise par 1’émission d’un électron ou un positron.
Cette particule béta est 1égére et possede un pouvoir de pénétration dans la matiére
plus important qu’ une particule alpha : une feuille d’auminium permet cependant de
I’ arréter ;

e Le rayonnement gamma (y) se caractérise par I’émission d’un photon trés énergétique.
Ce rayon gamma possede un grand pouvoir de pénétration dans la matiére, que seules
de grandes épaisseurs de matériaux denses (comme le plomb ou le béon) peuvent
arréter [Lagny et al. 2008].

En résumeg, Il existe trois isotopes naturels du radon :
e Le ?’Rn, descendant du ?*Ra (chaine de I'uranium 238), de période
radioactive de 3.82 jours (représenté dans la figure ci-dessous)
e Le ?®Rn (thoron), descendant du ?**Ra (chaine du thorium 232), de période
radioactive de 55.6 s.
e Le ?®Rn (actinon), descendant du ?*Ra (chaine de I’ uranium 235), de période

radioactivede 3.9 s.
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Figure2: Chaine de désintégration del’uranium-238, avec modes de décr oissance et demi-vies.
[Meslin, 2008]

2.4.Sources du %?Rn

La concentration du ??Rn dans un endroit donné dépend de plusieurs paramétres, en
particulier de la concentration en ??°Ra; Il peut donc provenir de plusieurs origines, du sol,
des matériaux de construction, de I'eau ou du gaz naturel [Hakam, 1993].

o Lesol

Il constitue la source principal e du ?>2Rn puisque ce dernier est produit a partir de I’>38U
contenu dans les sols ; les sols granitiques libérent plus de radon que les terrains sédimentaires
en raison de leur plus grande concentration d'%®U donc du ?**Ra.

e Les matériaux de construction

Les matériaux généralement utilisés dans les constructions sont les briques, les
carreaux, le béton, le plétre et les matériaux isolants comme le verre et le bois. Ces éléments
renferment plusieurs radionuclédes notamment du ?*Ra qui produisent du ?Rn en se
désintégrant ; la teneur de ces matériaux est éroitement liée a celle des constituants de base
qui ont servi a leur fabrication; il y’a donc d importantes variations suivant leur régions

d’origines.
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Leur contribution a1’ excés du 2?Rn dans les béatiments est estimée entre 10 et 20 Bg/m?®, mais
peut atteindre exceptionnellement des taux extrémes jusgu’ & 1000 Bg/m?® [Hakam, 1993].
e Legaznaturel
Les combustibles naturels provenant du sol tels que le gaz naturel et le charbon peuvent
contenir des quantités appréciables de radon, mais en général, leur contribution dans la
concentration du radon dans | es habitations est faible [Hakam, 1993].
e L’eau
La solubilité du ???Rn dans I’eau est plus importante que celle des autres gaz inertes
d’ ou sa présence dans les eaux naturelles de surfaces et souterraines, mais a des niveaux

d’ activité volumique variables.

3. LE 22Rn DANS L’EAU

La radioactivité naturelle dans les eaux dépend de la nature géologique des terrains

gu’ elles traversent, du temps de contact (age de I’ eau), de latempérature, de la solubilité des
radioéléments rencontrés, etc. L’ eau se charge d’ éléments radioactifs lors de son passage au
travers de certaines roches profondes. Dans les zones de roches riches en uranium et en
thorium, la radioactivité est plus élevée que dans les zones sedimentaires. Ainsi, les eaux
souterraines des régions granitiques présentent parfois une radioactivité naturelle élevée due a
la présence de ?*°Ra et de 222Rn [Caamano, 2009].
A l'air libre, le ?22Rn dissous dans |’eau est facilement volatil ; il en résulte un dégazage
rapide vers I’ atmospheére. Cette propriété de dégazage conduit souvent a un appauvrissement
de la teneur initiale en radon dans |’ eau, lors du transfert de |’ eau, de son stockage et de son
utilisation. Les diverses utilisations (cuisine, douches, lessive, vaisselle, soins,...) de |'eau
d’ adduction, ou le cas échéant thermale, provoquent par brassage et dégazage une libération
de radon dans I'air intérieur des bétiments (habitations, bétiments publics, hétels, piscines,
stations thermales, stations de traitement des eaux...). Il est généraement admis que 10 B/l
de ???Rn dans I’eau contribuent & générer 1 Bg/m® de radon dans I’ atmosphére intérieure
[Nazaroff et al, 1987].

UNSCEAR! donne une concentration typigque du radon dans I'eau de surface de moins
de 0.04 Bg/l et dans les eaux souterraines de 4 a 40 Bg/l. I'eau des sources profondes et

minérales peuvent porter du 2??Rn dissout dans les océans ol I'équilibre entre le 2??Rn

1 United Nations Scientific committee on the effects of atomic radiation
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radioactif et le ?°Ra est approché [UNSCEAR, 2000]. Les concentrations du 2?Rn dans I'eau
potable vont jusqu'a plusieurs milliers de Bg/l [Warren, 1988].

Le 22Rn dans |’ eau domestique entraine une exposition humaine par ingestion et inhalation,
puisgu’il peut étre ingéré par la consommation directe de |’ eau de distribution ou bien inhalé
le gaz s échappant dans |’ air par cette méme eau [Bohm, 2007].

Gréce ala combinaison de ses propriétés physiques et chimiques, le 22Rn constitue un traceur
efficace qui peut étre utilisé dans I'étude de la compréhension des phénomenes géophysiques
internes. Sa propriété radioactive, par exemple, le rend détectable a de trés fables
concentrations ; donc des mesures de I’ activité du 22Rn dans I’air du sol ou dans les eaux
souterraines réalisées avant et pendant des événements sismiques ou vol caniques donnent des
résultats tangibles pour la prévision des séismes et des éruptions volcaniques, ains que la
localisation d'accidents structuraux, masgués par des déformations superficielles, ou de

gisements d'uranium [Le Druillennec, 2007].

L’ exposition a la radioactivité par I’eau du robinet ne représente qu'une faible part de
I’ exposition a la radioactivité naturelle ; néanmoins, la qualité radiologique de I’ eau ne doit
pas pour autant étre négligée. Lesindicateurs de la qualité radiologique de |’ eau sont :

e L’activité¢ a globale est représentative de 1’activit¢ de I’ensemble des radionucléides
émetteurs de rayonnements al pha contenus dans |’ eau.

e L’activité B globale résiduelle est représentative de l’activité de 1’ensemble des
radionucléides émetteurs de rayonnements B contenus dans 1’eau, a 1’exception de
celle du *°%K (potassium) qui est nécessairement présent dans I’ organisme, en quantité
proportionnelle a celle du potassium total. 1l ne peut étre stocké, sa concentration est
maintenue constante par |’organisme ; ¢’ est pourguoi il n'est pas pris en compte et
I activité beta globale résiduelle est donnée par :

Activité B globale résiduelle = Activité B globale mesurée — (27,9x107 x [K])

Ou [K] est la concentration en potassium total (mg/l).

e Le tritium (®H) est considéré comme un indicateur de contamination d origine

anthropique.

La Dose Totale Indicative (DTI) : représente la dose efficace résultant de I’ incorporation des
radionuclé des présents dans I’ eau durant une année de consommation, al’ exclusion de ceux
a vie courte résultant de la désintégration du radon. Elle est obtenue par le cacul en
considérant que la consommation quotidienne d’'eau est de 2I. Son évauation permet
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d estimer la part de I’exposition aux rayonnements ionisants apportée par les eaux de
consommation [ Caamano, 2011].

DTI =730 x (3} (Ci x h(g)i)) (1.1)
Ou:

Ci : activité volumique significative exprimée en Bg/l pour leradionucléidei ;

h(g)i : dose efficace engagée par unité d’incorporation du radionucléde i ingéré par un adulte.

4. RISQUE LIE AU 222Rn

Au XVI®™ siécle, deux médecins observérent un taux éevé de décés chez des mineurs
de charbon de la région du Schneeberg en Allemagne. Cette maladie sera identifiée en 1879
comme étant le cancer des poumons. L’ exploitation accrue des mines d’ uranium a permis de
constater dans les années 1940 une augmentation des cancers des poumons chez les mineurs.
En 1987 le radon a été reconnu par le Centre International de la Recherche sur le Cancer
(CIRC) cancérigene pulmonaire pour I’'homme sur la base des résultats des études
expé&rimentales animales et des études épidémiologiques menées chez les mineurs de
I’ uranium [Higuret, 2007].
Le ???Rn est considéré aujourd hui comme étant la source principale d’ exposition de la
population aux rayonnements ionisants [Catelinois et a, 2007], elle représente en moyenne
59% de la dose due aux rayonnements d origine naturelle. Le ??Rn pénétre surtout dans
I’ organisme avec I’ air inhalé, plus rarement avec |’ eau de boisson ingurgitée.
Apres inhalation, ce gaz est exhaé puisqu’'il posséde une faible affinité avec les tissus
biologiques. Par contre, ses descendants particulaires, fixés ou non sur les aérosols
atmosphériques, se déposent le long des voies respiratoires selon leur granulométrie. La
plupart des descendants ont un effet limité sur les tissus proches du site de dépbt, les cellules
cibles étant les cellules de I’ épithélium bronchique (Fig. 3).
Par conséquent, |'accroissement du risque de cancer pulmonaire est le principal danger
résultant d'une forte exposition au ??Rn, ainsi, pour les populations de mineurs, des éudes
ont conclu a une surmortalité par cancer pulmonaire [Laurier et al. 2007], le risque
augmentant de facon linéaire avec | exposition cumul ée au ?*?Rn et & ses descendants.
Pour le public, des études menées en Europe, en Ameérique du Nord et en Chine ont confirmeé
que le 22Rn présent dans les batiments jouait, a I'échelle mondiale, un réle substantiel dans

I'apparition des cancers pulmonaire, soulignant que, daprés des résultats d études
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européennes, ce risgue est multiplié par un facteur de 25 pour les fumeurs, donc le tabac joue
un role de facteur aggravant [Lagny et al, 2008].

Ains |’ exposition au ???Rn serait |e deuxiéme facteur du risque de cancer des poumons aprés
le tabagisme.

Figure 3. Modes de pénétration et de fixation du radon et de ses descendants[I PSN, 2001]

5. LE CADRE REGLEMENTAIRE

La radioprotection a pour but de protéger I"homme contre les rayonnements ionisants
tout en lui permettant de les utiliser. Les dangers de I’ exposition apparurent tres vite apres la
découverte de la radioactivité, d’ ou la nécessité d’ avoir une protection et de définir les regles
d utilisation.

La réglementation est un ensemble de régles, de réglements et de prescriptions qui
concernent un domaine particulier. En matiere de radioprotection, celle-ci constitue un volet
des dispositions plus générales relatives a I’hygiéne et a la sécurité des travailleurs et a la
protection du public. Elle est définie comme étant |’ ensemble des régles, des procédures et
des moyens de prévention et de surveillance visant a empécher ou a réduire les effets nocifs
des rayonnements ionisants produits sur les personnes directement ou indirectement, y
compris par les atteintes portées al’ environnement [Jimonet et Metivier, 2007].

Le risque lié au ???Rn est une question qui mobilise fortement les organisations

internationales depuis plusieurs années, aprés avoir reconnu le radon comme cancérigéne
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pulmonaire, I’Organisation Mondiale de la Santé (OMS) retient, apres avis du Consell
Supérieur d’ Hygiéne Publigue, trois seuils de toxicité : [Nachab, 2003]

e Au dessous de 400 Bg/m?, la situation ne justifie pas d' actions particuliéres

e Entre 400 et 1000 Bg/m?, il est souhaitable d entreprendre des actions correctrices

simples.
e Au dela de 1000 Bg/m®, des actions correctrices doivent étre impérativement
conduites.

Pour ce qui concerne le ?Rn dans I'eau, et dans le cadre international, la directive
européenne 98/83/CE du 3 novembre 1998 [CE, 1998], a imposé la surveillance de la
radioactivité dans les eaux destinées a la consommation humaine mais ne prévoit pas de
disposition spécifique relative ala surveillance du radon et de ses descendants a vie courte.
Peu aprés; cette directive, ellee-méme fondée sur les recommandations émises par I'OMS
[OMS, 2008], préconise d’ évaluer la qualité radiologique des eaux a partir d un indicateur de
dose, (DTI), calculé a partir des résultats de mesures faites sur I’ eau, ainsi que les analyses des
activités béta et alpha globales, en prenant en compte le ?°Po et le ?X°Pb, qui sont des
descendants a vie longue du ??2Rn particuliérement radiotoxiques. Concernant spécifiquement
la protection de la population contre I’ exposition au radon dans I’ eau potable, la Commission
européenne a émis une recommandation en 2001 [Eu, 2001] ; cette recommandation stipule
qu’ au-dela d’ une concentration de 100 Bg/l, les Etats membres devraient fixer un niveau de
référence pour le 22?Rn, utilisé pour déterminer si des mesures correctives sont nécessaires
pour protéger la santé humaine, et que pour les concentrations supérieures a 1000 Bg/l, les
mesures correctives sont jugees justifiées au plan de la protection radiologiquel Caamano,
2011].

En France, Aprés 2004, suite a la transposition de la directive européenne 98/83/CE en
droit francais, le contréle radiologique des eaux destinées a la consommation humaine est
réalisé par la mesure systématique du tritium et des parametres d’ activités « alpha global » et
« béta globa résiduel » puis, selon les résultats obtenus, par la mesure complémentaire
d'indicateurs radiologiques plus spécifiques, les résultats de ces mesures permettent alors de
déterminer la DTI susceptible d’ étre recue par un consommateur régulier de |’ eau contrélée.
Cette démarche analytique ne prend pas en compte le 2??Rn et ses descendants a vie courte,
mais bien ses deux descendants a vie longue (>°Pb et 21°Po).

Les valeurs obtenues lors de la premiére étape d analyses sont comparées au niveau de
référence de 100 Bg/l pour I’ activité en tritium et aux valeurs guides respectivement de 0,1
Bg/l et de 1 B/l pour les activités alpha globale et béta globale résiduelle.
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Si toutes les valeurs obtenues sont inférieures a ce niveau de référence et a ces valeurs guides,
la DTI est considérée comme inférieure a 0,1 mSv/an, pour une personne de plus de 17 ans
supposée boire 2 I/j tous lesjours) ;

En cas de dépassement du niveau de référence pour le tritium ou de I’ une des valeurs guides,
ou ala demande du prescripteur du contréle, des analyses complémentaires sont menées et les
activités obtenues pour les différents radionuclédes mesurés servent a calculer lavaleur dela
DTI qui est ensuite comparée alaréférence de qualité de 0,1 mSv/an.

L’ activité du *H est pratiquement toujours inférieure a 100 Bg/l, seuls les radionucléides
naturels font |’ objet d’ une investigation complémentaire. Il s agit des isotopes 234, 235 et 238
de I’ uranium, du ?*Ra, du ?®Ra, du #°Po et du %!°Pb, en conformité avec la réglementation.
Dans le cas des eaux thermales et minérales, une recherche des isotopes 228, 230 et 232 du
thorium est également entreprise [ Caamano, 2011].

La réglementation en vigueur en Algérie en ce qui concerne la surveillance radiologique est
unevieille activité, le premier document officiel relatif alaradioprotection est le décret n°86-
132 du 27 Mai 1986 basé sur la publication 26 de la Commission internationale de protection
radiologique (CIPR) fixant les regles de protection des travailleurs contre les risques des
rayonnements ionisants ainsi que celles relatives au contrdle de la détection et de I’ utilisation
des substances radioactives et des appareils émettant des rayonnements i onisants.

Apres apparition de la publication 60 de la CIPR en 1990 en réduisant les limites annuelles
d’ exposition aux rayonnements ionisants pour les travailleurs et pour le public, de 50 mSv a
20 mSv et de 5 mSv a 1 mSv respectivement, le décret n°05-117 du 11 avril 2005 a traduit
cette évolution.

En ce qui concerne les limites radiologiques propres au 22Rn, aucun texte n’a été fixé,
I’Algérie se joint et respecte les valeurs recommandées par les organisations internationales
compétentes en lamatiere.

La concentration du ???Rn en Algérie est autour de 15 Bg/m® mais des valeurs bien
supérieures sont possibles dans certains secteurs [Ait Ziane et a. 2014].
Selon I'annexe 11l du Décret présidentiel apparue dans le N° 27 du journa officiel de la
République Algérienne du 13 avril 2005, nous avons les définitions suivantes en termes de
dose [JO, 2005]:
e Dose: lamesure du rayonnement recu ou « absorbé » par une cible. Selon le contexte,
on emploie les grandeurs appelées dose absorbée, dose a un organe, dose équivalente,
dose effective, dose équivalente engagée ou dose effective engagée. Les adjectifs
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qualificatifs sont souvent omis lorsqu’ils ne sont pas nécessaires pour définir la grandeur
considérée.
e Doseabsorbée: ladose absorbée D est une grandeur fondamentale en dosimétrie, elle

est définie par larelation :

D=2 (1.2)
Ou dE est I’ énergie moyenne transmise par le rayonnement ionisant a la matiére dans un
élément de volume, et dm est la masse de matiére dans I’ élément de volume considéré.
On peut calculer I’ énergie moyenne pour tout volume défini, la dose moyenne étant égale
al’énergie totale transmise dans ce volume divisée par la masse du volume. L’unité de

dose absorbée est le Gray (Gy)>.

® Doseéquivalente: lagrandeur Hrr définie est par larelation :

Hrr =WR.D1R (1.3)

Ou Drr est la dose absorbée moyenne a I’organe ou au tissu T délivrée par le type de
rayonnement R, et Wr est le facteur de pondération radiologique pour le type de
rayonnement R.

Lorsque le champ se compose de différents types de rayonnements ayant différentes
valeurs de Wr la dose équivalente est donnée par larelation :

Hr=Y.r Wg.Drr (1.4)

L’ unité de dose équivalente est le Sievert (Sv)3.

e Dose effective : la grandeur E est définie comme étant la somme des produits des
doses équivalentes aux tissus par leurs facteurs de pondération tissulaires respectifs :
E=YrWr. Hrp (1.5)

Avec Hr: la dose équivalente au tissu T et W+ le facteur de pondération tissulaire pour le
tissuT.

D’ apres la définition de la dose équivalente, et a partir de larelation (1.4) il s ensuit que:
E=XrWr. Xz Wr.Drr (1.6)

Avec Wk : le facteur de pondération radiologique pour le rayonnement R, et Dtrla dose

absorbée moyenne dans |’ organe ou le tissu T. L’ unité de dose effective est le Sv.

2 Joule par kilogramme (J/Kg) appelé Gray.
3 Joule par kilogramme (J Kg), appelé Sievert.
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6. MESURE DU 222Rn

Il existe de nombreuses méthodes pour mesurer |’ activité volumique du ??Rn et de ses
descendants a vie courte dans I’ atmosphere, qui sont basees sur le principe de détection des
particul es alpha émises de sa décroissance radioactive. Les techniques de mesure peuvent étre
classées en trois catégories selon le mode de prél évement :

e Lestechniques de mesures ponctuelles;
e Lestechniques de mesures en continus;

e Lestechniques de mesuresintégrees ;

Dans notre étude, nous nous intéressons a la concentration du radon dans I’ air et dans
I’ eau. Cependant, pour la mesure du 2?Rn dans |’ eau, les techniques utilisées se basent sur le

dégazage de |’ échantillon d’ eau afin de mesurer le ?Rn contenu dans I’ air qui S en échappe.

6.1. Mesure ponctuelle :
Ces méthodes de mesure consistent a prélever le ?2Rn sur une courte durée en un point

donné de |’ espace suivi d une analyse (par exemple un comptage) réalisée simultanément ou
apres un déla déterminé ; compte tenu du prix des appareils, elle est réservée aux
professionnels et nécessite donc de faire appel a un organisme agréé.

Ce type de mesures est fréguemment utilisé lors de la phase des investigations
complémentaires permettant d’ établir la cartographie des concentrations de ??Rn dans un

batiment ou de rechercher les sources et voies de transfert du 222Rn.

6.1.1. Technique des fioles scintillante
Il sagit de fioles d'un volume connu recouvertes sur une partie de leur surface

intérieure de sulfure de zinc activé al’argent. Lafiole est mise sous vide préalablement a son
utilisation. Le prélévement de ?*?Rn se fait par aspiration dans la fiole au travers d’ un filtre
destiné a arréter les aérosols contenus dans |’ air et en particulier les descendants du radon. Les
particules alpha émises par le radon et ses descendants formés dans la fiole excitent le sulfure
de zinc qui émet aors des photons. Ceux-ci sont transformés en éectrons par un
photomultiplicateur et comptabilisés par une chaine de comptage. On obtient ainsi un nombre
de particules alpha émises pendant une durée donnée directement proportionnel a |’ activité
volumique du radon [Ait-Ziane, 2007].

6.1.2. Technique de comptage avec un liquide scintillant
Cette fois un liquide scintillant est utilisé & la place du sulfure de zinc. Le *?Rn se

dissout dans un solvant organique contenu dans une enceinte ou circule de I’air qui contient
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222Rn ; lasolution solvant 22Rn est introduite dans une fiole de comptage et méangée avec un
liquide scintillant. Chague noyau de 22Rn décroit au bout de quelques heures en quatre autres
particules (2o et 2B), toutes ces particules seront détectées comme des événements qui

donnent des larges signaux lumineux dans le phosphore [Ait-Ziane, 2007].

6.2. Mesureen continu :
Elles consistent en un prélevement effectué de fagon continue sur des pas

d’ échantillonnage tres courts, en une analyse réalisée simultanément ou en léger différé. Ces
mesures peuvent permettre d’ observer des variations dans le temps, comme celles liées aux
changements de pression atmosphérique ou de renouvellement d’ air dans des locaux ou celles
liées aux habitudes de vie. Pour cefaire, il est possible de proceéder a des tests en relation avec
différents parametres : portes et fenétres fermées, ventilation a l'arrét puis en fonctionnement,

aération importante, piece habitée, et parmi les différents appareils se trouvent :

6.2.1. Chambre d’ionisation
D’un volume connu, dotée d’un filtre en entrée, retenant les aérosols présents dans I’ air

ambiant. Le ??Rn et ses descendants formés émettent des particules alpha qui ionisent I’ air
porteur. Le courant d'ionisation ainsi produit est proportionnel a I’ activité volumique du
radon. Cet appareil est capable de mesurer des concentrations comprises entre quel ques Bg/m?®
et 10°Bg.m. Il permet également d’ accéder a d autres paramétres tels que la température, la
pression atmosphérique et I"humidité relative. Des cycles de mesures rapprochés (10 min)
permettent d'observer de faibles variations temporelles de concentration en radon [Metivier et
Robé, 1900].

6.2.2. Compteur proportionnel
Ce type de détecteur utilise le méme de principe de détection que la chambre

d’ionisation, mais cette fois-ci la tension appliguée entre les deux éectrodes est suffisamment
élevée pour que les éectrodes issus de I’ionisation des particules apha créent des ionisations
secondaires; ce phénoméne est appelé «avalanche de TOWSEND », le signal est donc
amplifié [Ait-ziane, 2007].

6.2.3. Semi-conducteur
Pour |a détection des particules alpha, |e matériau semi-conducteur utilisé est le silicium

qui est placé dans un volume de détection optimisé pour que le maximum de particules alpha
ateigne le détecteur. La charge émise par leur ionisation est convertie en impulsions de

tension proportionnelle a |'énergie alpha détectée. Les semi-conducteurs sont depuis
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longtemps utilisés pour des mesures spectrométriques de rayonnements alpha dans les
|laboratoires [Ait-Ziane, 2007].

6.3. Mesureintégreée
Les méthodes de mesure intégrées necessitent une durée de préévement minimae

d une semaine afin d'inclure un certain nombre de cycles de variation journaiére. Elles
consistent en une accumulation au cours du temps sur un dispositif approprié de grandeurs
physiques (nombre de traces nucléaires, nombre de charges éectriques, etc.) liées a la
désintégration du ??Rn et/ou de ses descendants et en une analyse (par exemple, un
comptage) réalisée simultanément ou apres un délai déterminé. Ces mesures permettent de
s affranchir des variations temporelles de |’ activité volumique du 2?Rn et d obtenir & moindre
cot une valeur moyenne de la concentration de 222Rn dans une atmosphére donnée.

C’est donc la mesure la plus utilisée pour dépister le radon puisqu’elle permet d apprécier la
radioactivité moyenne sur une longue durée, a un faible colt et sans géner les occupants des

lieux. Les méthodes utilisées sont :

6.3.1. Spectrométrie gamma
La spectroscopie gamma est une des techniques de mesures utilisees en physique

nucléaire pour quantifier un grand nombre de radionucléides via I’ énergie de rayonnement
ganma émis; €ele Sappuie notamment sur la physique des semi-conducteurs. Le
rayonnement gamma est une radiation électromagnétique émise a la suite d’un rayonnement
alphaou béta.

La détermination de I’ activité volumique du 2??Rn dans |’eau est basée sur la mesure par
spectrométrie gamma d’'un échantillon conditionné dans un récipient approprié de géométrie
et volume connu. L’ activité volumique du ??Rn est déterminée a partir de I’ analyse des raies
d’ émission gamma émises par le ?¥*Bi et/ou le ?*Pb. Le comptage est effectué, sur une chaine
de spectrométrie gamma éguipée d' un détecteur (de type Nal, Ge, etc.). La mesure est réalisée
lorsque le 22Rn est en équilibre radioactif avec ses descendants, soit au moins 3 heures aprés

I’ échantillonnage.

6.3.2. Spectrométrie alpha
Est une technique qui nous permet de distinguer le groupe de particules apha émises

par le 28Po qui ont une énergie de 6 MeV et celles émises par le 2%*Po d’ énergie de 9,69 MeV
et de les compter séparément.
Une méthode automatique par spectrométrie apha en utilisant un détecteur a barriere de

surface a été utilisée pour la mesure des descendants du ?2Rn. Le nombre de particules alpha
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d’ énergie 6 MeV donne la concentration initiale du ?®Po ; et les concentrations des 2'4Pb,
214Bj sont déterminées a partir du nombre de particules alpha d’ énergie 7,69 MeV [Ait-Ziane
2007].

6.3.3. Comptage combiné alpha-béta
Le comptage des particules béta des noyaux 2“*Pb et 2“Bi avec des scintillateurs

plastiques en méme temps que la spectrométrie alpha avec un détecteur a barriére de surface
donne les concertations des trois descendants durant une seule période de mesure.
Cette méthode est avantageuse en terme de rapidité de mesure, mais elle est complexe en

terme d’ équipement requis [Ait-Ziane, 2007].

6.3.4. Détecteur thermo-luminescent
Dans des matériaux a structures cristallines, I’ énergie des rayonnements ionisants peut

étre absorbée pour créer des défauts dans cette structure. Lorsgue I’ on chauffe ces matériaux,
I agitation thermique détruit ces défauts et la structure cristalline se rétablit. Au cours de ces
« réparations », il y a émission d’une lumiére ; c'est le phénoméne de thermoluminescence.
La quantité de lumiere émise est proportionnelle a la dose regue. Ces dosimétres sont trés
répandus car on peut adapter le matériau thermo-luminescent a la sensibilité requise pour
I’utilisation prévue, ce qui rend leur utilisation assez souple. Ils sont utilisés aussi bien en
dosimétrie individuelle que pour la surveillance de zones ou pour des études sur

I’ environnement [ Mouhssine, 2004].

6.3.5. Détecteur a base de charbon actif
La propriété d’ adsorption du ?22Rn sur du charbon actif a été utilisée pour développer un

systeme pratique de détection. Aprés une certaine période d’ exposition (qui varieentre2 a7
jours), la quantité totale de radon présente dans le matériau est calculée, par exemple, a partir
de ses descendants par spectrométrie gamma. Le charbon actif est caractérisé autant par une
porosité élevée que par une importante surface interne qui peut dépasser 2000 m?/g [Metivier
et Robé, 1900].

6.3.6. Chambre d’ionisation a Téflon ou électret
Un détecteur a électret d une chambre, en matériau plastique conducteur, de volume de

détection déterminé et d’un disque de matériau diélectrique en polytétrafluorure (Téflon)
appelé dectret, qui est porté a un potentiel positif, initialement de I’ordre de quelques
centaines de volts ; cet élément est non rechargeable. Un champ électrostatique est ainsi créé

entre |’ éectret et les parois de lachambre.

22



L’ électret sert a la fois de source de champ électrostatique et d électrode collectrice. La
présence du radon et de ses descendants dans |'air contenu dans la chambre se traduit par
I"ionisation de cet air. Les électrons provenant de cette ionisation sont collectés sur |’ électret
dont le potentiel décroit. On peut assimiler le détecteur a électret a une chambre d’ionisation
fonctionnant comme un condensateur électrique. La différence de potentiel déterminée est
fonction de I'activité volumique moyenne en 2Rn observée au cours de la période
d’ exposition [Metivier et Robé, 1900].

6.3.7. Détecteurs solides de traces nucléaires (DSTN)
Dans ce type de détecteur, les particules alpha issues de la désintégration du %?Rn et de

ses descendants a vie courte laissent des zones de dégats appelés « traces latentes » qu’ une
attaque chimique ultérieure permet de rendre observables par microscopie optique.

On parle dors de traces révél ées, qui se présentent sous laforme de trous ou de cavités dont le
nombre est proportionnel a I’ activité volumique moyenne en ??2Rn a laguelle les détecteurs
ont été exposés.

Le faible colt de cette technique et sa fiabilité ont contribué a son large dével oppement dans
tous |les domaines d'application du ?22Rn [Fleischer et a. 1975, Duyport et a. 1978, abu-jarad
et a. 1980, Jonsson 1987, Tommasino 1988, Klein et al.1991].
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Chapitre I1 : DETECTION DES PARTICULES
ALPHA PAR LES DSTN

L’ énergie en excés contenue dans le noyau des isotopes radioactifs est libérée sous la
forme de rayonnements ionisants d’énergies et de natures différentes. La nature de ces
rayonnements dépend a la fois de la quantité d énergie en exces contenue dans le noyau
instable et de la structure de ce dernier (noyaux « lourds » de fort numeéro atomique Z, noyau
avec un exces de protons ou un exces de neutrons). Donc il existe de nombreux types
d'interactions «rayonnements-matiere » en fonction de la nature du rayonnement et de la
guantité d’ énergie qu’il transporte [Jimonet et Metivier, 2007].

Dans ce deuxieme chapitre, nous allons parler de |’ utilisation des Détecteurs Solides de
Traces Nucléaires (DSTN) en particulier le LR-115 comme détecteur de rayonnement, les
interactions rayonnements-matiere en commencant par des généralités, puis se basant par la
suite sur les particules chargées lourdes, et dans notre cas on va s’intéresser aux particules o

dans!’air, I’eau et le LR-115.

1. DETECTEURS SOLIDES DE TRACES NUCLEAIRES

Initialement issus des techniques photographiques qui ont permis la découverte de la
radioactivité par Becquerel en 1896, sont les premiers a avoir é&té développés. On appelle
« dosimétres passifs » des dosimetres n’ayant pas besoin de source externe d énergie pour
fonctionner. Ce sont des dosimetres intégrateurs, ¢’ est-a-dire gu'’ils ne donnent gu’ une mesure
d’une dose globale accumulée. Ils ne permettent pas d’ estimer les doses instantanées. |ls ont
de plus en plus tendance a étre remplacés par des dosimetres actifs, mais gardent une place
importante dans la surveillance des travailleurs soumis a des rayonnements ionisants
[Mouhssine, 2004], a titre d’ exemple nous avons les DSTN et dans notre cas d’ éude nous

avons utilisé le type LR-115.

1.1.Historique des DSTN

Les premiers a avoir travaillé dans le domaine des détecteurs solides de traces

nucléaires sont Y oung en 1958 puis les premiéeres traces ont été observées en 1959 par Silk et
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Barnes : c'éaient des traces de fission quils avaient repérées dans du Mica a I’aide d un
microscope électronique a transmission mais ces traces éaient instables dans le faisceau
électronique de leur microscope et ces auteurs n'ont fait que rapporter leur découverte. Les
premiers travaux sur les DSTN sont faits des 1960 par trois physiciens ameéricains de la
Genera Electric Company’s Research Laboratory a Schenedacty (New York) a savoir R. L.
Fleischer, P. B. Price et R. M. Walker. En 1962, Price et Walker, jetérent les bases de la
technique d'observation, au microscope optique, des traces en montrant que |'attague par un
réactif chimique se fait préférentiellement le long de la trgjectoire des particules ionisantes
dans le matériau qu'elles endommagent. En 1967, Price, Walker et Fleischer donneront par la
suite les premiéres idées concernant les mécanismes possibles du développement chimique et
de laformation des traces desions lourds a l'intérieur des matériaux [Carpena, 1984].

1.2.Principe des DSTN

Les DSTN sont des matériaux insensibles aux rayonnements X et y, ainsi qu’aux
¢lectrons, ils ne détectent que les particules chargées lourdes (noyaux de fission, particules a,
protons).

En le traversant ; une particule lourde chargée crée dans un diélectrique organique des
dommages d échelle atomique tout au long de sa trgectoire. Ces dommages ou défauts
subsistent aprés I'irradiation et constituent une trace latente du passage de la particule. A
I'issue de I'irradiation, ces défauts peuvent étre révéles et rendues observables par un
traitement approprié [Metivier, 2006], permettant ainsi de quantifier le faisceau induisant
I’irradiation [Lounis-Mokrani, 2006].

Ce type de détecteur enregistre et conserve les impacts ou traces des particules a émises par le
radon et ses descendants qui peuvent étre lus ultérieurement [Higueret, 2007].

La densité de traces révélées est aors directement proportionnelle a la moyenne de I'activité
en radon du site étudié [Barillon, 1994].

1.3.Domaines d’application des DSTN
Comme I’ utilisation de la technique d’'imagerie par les DSTN est peu couteuse, son

champ d'application sétend a des domaines trés variés, telles que: en cartographie de
['uranium ; en datation par traces de fission; dans la prospection de |'uranium ; dans les
prévisions des séismes et des éuptions volcaniques; en radioprotection ; dans I’ étude des
réactions nucléaires ; en microanalyse ; dans la détermination de la teneur et la répartition du

plomb dans les dents et les os [Fremlin et Edmonds, 1980] ; La filtration des cellules
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cancéreuses par des films microporeux en radio diagnostique et pour I'anayse des

échantillons lunaires et météorites en astrophysique. [Hakam, 1993].

2. INTERACTION PARTICULE a-DSTN

Le passage d une particule chargée a travers le DSTN généere des endommages le long
de sa trgjectoire. L’endommagement du matériel est induite par des échanges énergétiques
entre la particule incidente et les atomes environnants [Lounis-Mokrani, 2006] ; en pénétrant
dans un milieu, elleinteragit avec ces atomes et se raentit.

Lors de leur passage dans la matiére, les particules oo perdent leur énergie par collisions
inélastiques et élastiques avec les électrons et les noyaux atomiques du milieu ralentisseur. La
perte d' énergie totale est la somme de ces deux contributions : pouvoir d’ arrét électronique et
nucléaire [Balashov, 1997].

Le premier processus est |'effet principal responsable de la perte d'énergie des particules
chargeées lourdes. Dans ce type de collisions, I'énergie est transférée de la particule a I'atome
en produisant une ionisation* ou une excitation® de I’ atome. La quantité d'énergie transférée
lors de chague collision est une trés faible portion de I'énergie cinétique de la particule
incidente. Cependant le nombre de collisions par unité de parcours est tellement grand que
I'on peut observer une perte d'énergie substantielle méme dans des matériaux de faibles
épaisseurs [Nachab, 2003].

2.1.Pouvoir d’arrét linéaire S.

L’ énergie perdue par unité de longueur parcourue est défini par le pouvoir d arrét
linéaire S,.

_dE
T dx (11.2)

Ou dE est I'énergie moyenne perdue par I'ion d’ énergie E lorsque celui-ci se déplace d’un

5

trgjet éémentaire de longueur dx danslacible.

S. alesdimensionsd uneforce et il s'exprime en eV/um ou en keV/pum.

4 S I'interaction est assez intense, le transfert d’ énergie peut étre suffisant pour arracher un électron de I’ atome
auquel il était lié: ¢'est le phénoméne d’ionisation [Ervin, 2010].

5 Si I’interaction est insuffisante pour créer uneionisation, il y aexcitation : I’ électron change d’ état quantique,
I’excitation est le fait de passer d’'un état initial, d' énergie de liaison Eo, a un état final moinslié, d’ énergie Ex
[Ervin, 2010].
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Figure 4. Pouvoir d'arrét del'eau et del'air pour la particule alpha en fonction de !’ énergie des
alphas
2.2. Transfert linéique d’énergie
Lorsgu’ on s'intéresse au milieu absorbant (et non plus ala particule), on utilise le TLE
(LET Linear Energy Transfer) qui est par définition I’ énergie moyenne déposée localement au

milieu absorbant par une particule d’ énergie E qui traverse une distance donnée dans le milieu

[Dusseau, 2009].
FLE | dE z7 et NZ [I (Emlvz") . (1 vz") v Ck
| dxl amsfmyv? °g X °9 \ c? 2

etz (11.2)

ou:
z, et v, sont la charge et la vitesse de la particule incidente;

m , et e, sont lamasse au repos et lacharge de I’ é ectron;
-10
£, la permittivité du vide, égale 2 8,854x10 F/cm;

8
¢ lavitesse delumiéredanslevide: 3x10 m/s

N, et Z sont le nombre des noyaux cibles par unité de volume et le numéro atomique du
matériau absorbant (LR-115)

C, un terme de correction qui dépend de I'énergie et de Z lorsgque I’on tient compte de la

structure complete des noyaux de lamatiére ;
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|, lavaleur moyenne du potentiel d’ionisation tenant compte de I’ionisation et de I’ excitation
des atomes ralentisseurs, donnée par laformule semi empirique (en V) :
1=9.1Z (1+1.9Z 23) (11.3)

Pour le cas des particules a de vitesse Vi1, émises durant la désintégration des noyaux et
d’ énergie comprise entre 2 et 10 MeV, laperte d énergie se réduit a:
4

léme
TLE = — NZ |lo
'H‘I]_U:_ I z (II 4)

Emlvf Ck

Cette expression est valable si les trois conditions suivantes sont réunies :

e |l n'y apasde capture ou de perte d’ électrons pendant le passage de la particule,

Zel
m v?

o Leterme est assez petit pour que la diffusion nucléaire et le rayonnement de
freinage puissent étre négligés,

e |l n'y apasde polarisation du milieu traversé.

Cette formule donne de bons résultats pour I'évaluation des pertes d'énergie par unité de
longueur lorsque I’ énergie est supérieure a IMeV/u.m.a. Cependant, lorsque la vitesse de la
particule devient trés faible devant la vitesse de |’ électron orbital, par exemple en fin de

parcours, la perte d’ énergie par interaction dite nucléaire n’ est plus négligeable.

2.3.Parcours des particules a

Le parcours d’une particule oo dans un matériau donné est le trgjet nécessaire pour que
cette particule perde completement son énergie cinétique. Considérons un faisceau de
particules Alpha initidlement monocinétiques d' énergie Eo qui pénétre dans un matériau
absorbant (DSTN). Chaque particule incidente a un parcours individuel. Les parcours

individuels différent et fluctuent autour d’ un parcours moyen R, qui est défini par larelation :

R=J o (11.5)

Puisque I'énergie incidente de la particule et I'épaisseur du matériau cible sont

interdépendantes, alors on peut les inter-changer dans |’ éguation précédente ; on aura donc :

0 dr 5 dE R
R=l @), Ca) e 0o

R:sexprimeencms TLE est en MeV/cm.
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Les particules o. du ???Rn d’ énergie 5.49 MeV dont le TLE est de 130 keV/pm dans |’ eau, ont
un parcours d’ environ 40 pum.

Pour des particules d'un méme type e un méme matériau, les parcours sont identiques,
paraléles et fluctuent trés peu car leur TLE est élevé et leur masse importante par rapport a
celle des particul es rencontrées (él ectrons).

Ne pouvant traverser la couche cornée de |’ épiderme, elles ne font courir aucun risque en
exposition externe, car la protection contre les rayonnements alpha est assuré par |I’emploi
d écrans tres minces d'un matériau tel |I’aluminium, le cuivre, I’ argent, quelques centimétres
d’air ou simplement une feuille de papier. Par contre en cas de pénétration dans |’ organisme,

elles peuvent étre hautement dangereuses [Gambini et Granier, 2007].
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Figureb5. parcoursdelaparticule o dans|'air Figure6. parcoursdelaparticule a dans!'eau

3. CARACTERISTIQUES DES DSTN

Il sagit de films minces Kodak™ LR115, soit une couche de nitrate de cellulose
(CeHsN20g) de 12 pm d’épaisseur en moyenne sur un support inerte de 100 um en polyester.
Ce type de film est trés sensible ; sa gamme d’énergie s étend de 1.4 a 4.7 MeV, avec des
angles d'incidence inférieurs a 50°. Le film est avantageusement utiliseé dans les champs
mixtes, car ils ne sont sensibles qu’aux particules a. La révélation par traitement chimique

laisse un trou de 1 a 15 pm de diamétre pour chaque impact [Higueret, 2007].
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Figure 7. Film mincetype LR-115

3.1.Structure et formation de traces latentes

Durant les cing dernieres décennies, plusieurs travaux [Vaginay, 2001] ont été effectués
afin d’ expliquer et de comprendre la distribution spatiale du dépét d’ énergie et les modeles de
formation d’ une trace dans un DSTN.

Les zones de dommage créées le long des tragjectoires des particules dans un matériau
détecteur sont appel ées traces latentes [Nachab, 2003].

Parmi ces modéles nous citons plus particulierement le modéle de la pointe thermique et le
modele d’ explosion ionique. Ces modeles indiquent que la zone entourant I’axe de la
tragjectoire de la particule subit un maximum de dégéts créés par I'ionisation primaire. Les
électrons issus de cette ionisation créent aleur tour des dommages le long de leur parcours.
Latrace est constituée de deux zones de perturbations :
e Une zone cylindrique dite ceeur de la trace, dans laguelle les perturbations sont créées
par le passage de la particule chargée (ionisation primaire) ;
e Une zone appelée halo de dommages, ou les perturbations créées au ceeur de la trace
se propagent par les éectronsissus de l'ionisation primaire ;
L’ ensemble des dégéts, dans un polymere peut provoquer une réduction de la masse molaire,
une augmentation du nombre de chaines par cassure induite, une modification de la masse
volumique et la formation de nouvelles especes chimiques. Ces modifications structurales
rendent possible lamise en évidence des traces par dével oppement chimique.
Pour les particules a, les dimensions radiales sont de 1’ordre de I’angstrom, nous pouvons
donc assimiler la trace latente & un segment puisque le diametre de la trace est petit par

rapport a salongueur [Nachab, 2003].
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3.2.Révélation de traces latentes

L'attaque par un réactif chimique tel quun acide ou une base Seffectue
préférentiellement dans les parties endommagées par le passage des particules, les traces
latentes sont ainsi agrandies et deviennent visibles au microscope optique [Hakam, 1993].

Figure8. Tracesdeparticulearévéléesdansle LR-115
3.3.Géométrie des traces latentes

Le processus de développement chimique des traces latentes a fait |’ objet de nombreux
travaux. La révélation de la trace latente est un processus de compétition entre deux vitesses.
Selon Fleischer et Price, la géométrie de la trace est dictée par I’action simultanée de la
dissolution chimique du matériau le long du canal entouré de dégéts latents selon une vitesse
VT (c. a d. lelong de la tragjectoire de I’ion) et de |’ attaque globale de la surface du matériau

non irradiée selon une vitesse Vg [Fleischer et a, 1975].

3.3.1. Vitesse d’attaque chimique surfacique Vg
La vitesse d attague chimique surfacique Vs correspond a la vitesse avec laguelle

I"épaisseur du détecteur a été décapée lorsgqu’il est soumis a un traitement chimique
[Nachab, 2003]. Elle est donnée par deux méthodes :
e laméhode des épaisseurs: la vitesse Vg est donnée comme un rapport de I’ épai sseur

résiduelle du matériau sur ladurée de I’ attaque chimique :

v, (11.7)

Ou h : épaisseur résiduelle,

At lavariation du temps,

e la méthode gravimétrique: elle consiste a suivre I’évaluation de la masse de
I’ échantillon avec le temps, la vitesse Vg est donnée par :

31



Am
Vo= 1.8
B 2p-S-At (11.8)

Ou 4m : lavariation de la masse du détecteur,
At lavariation du temps,
S :lasurfacedel’ échantillon,

p . lamasse volumique de I’ échantillon.

3.3.2. Vitesse d’attaque chimique Vr le long de la trace

La vitesse d'attaque chimique V1 est propre aux traces latentes, elle traduit |’érosion

interne de latrace [Somogyi et Szalay, 1973]. Elle est donnée par :
2
1+ (dj
. 2h
B' T, N2
()
2h

Ou  V7:lavitesse d atague le long de dégéts latente,

(11.9)

Ve lavitesse d attague le long de larégion non irradiée,

d : le diametre de latrace d' une particule apha,

h : I’épaisseur enlevé dans un temps t (qui est I'épaisseur initiadle — |’ épaisseur
résiduelle dans un tempst).

Figure 9. Géométrie d'unetrace latente

3.4.Comptage de traces

Uns fois que les détecteurs sont développes, leur lecture devient nécessaire pour en

extraire les informations désirées. Le plus souvent, la lecture consiste en un dénombrement
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des traces, mais dans certains cas, il Sagit de faire des mesures de dimension des diametres et
des longueurs. Le choix du moyen de lecture est généralement fait en fonction du détecteur,
de I'éude faite par I'expérimentateur et du matériel disponible.

Le laboratoire de dosimétrie dispose deux systemes de comptage a savoir le microscope
optiqgue doté d'une camera CCD et un logiciel de traitement d’image et un compteur

automatique a étincelage

Figure 10. systeme de lecture desDSTN
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CHAPITRE IIl : ETUDE EXPERIMENTALE

Dans ce troisiéme chapitre, nous alons voir la technique de préparation des dosimetres a
base des DSTN type LR-115 pour la mesure du ?22Rn dans I'air et dans |I’eau. Ce dosimétre
est gpécifigue au Laboratoire de Dosimétrie du Centre de Recherche Nucléaire
d’ Alger (CRNA) ; mais avant, il est impératif de déterminer les différents parametres de
développement et de lecture afin d optimiser les résultats fournie par le dosimétre utilisé.
Dans notre présente éude, nous avons déterminé le temps de développement, les tensions de
claguage et de lecture des DSTN et enfin le facteur de calibration de ce type de dosimétre.

1. Etude des détecteurs solides de traces nucléaires

Nous avons découpé et codé manuellement une centaine de morceaux du LR-115 de
dimensions 3,5x2,5cn?, ces morceaux ont éé pesés a I'aide d’'une balance éectronique
modele SARTORIUS d'une précision de 0,1 mg (Fig .11), et leurs épaisseurs ont été
mesurées a I'aide d’'un comparateur d épaisseur de type Millitron (Mahr Feinpruf ©,
Allemagne) (Fig. 12).

Figure 11. Balance de précision Figure 12. Comparateur d’ épaisseur

Les films ont été ensuite placés dans un systéme d'irradiation approprié afin d’ étre
irradiés par des particules a pha pour une durée de 3 min. Ce systéme d’irradiation (Fig.13) est
composé d’ une source de 2**Pu de 3055 Bq d activité, qui émet des particules alpha d’ énergie
moyenne de 52 MeV et d'un collimateur d’air en papier afin de réduire I'énergie des
particules apha jusqu'a 2,8 MeV. En utilisant le code de calcul SRIM 2008 (Ziegler et
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Biersack, 1998), nous avons déterminé la hauteur de la colonne d’ air nécessaire, elle est égale
a21,79 mm.

Figure 13. Systémed’irradiation desfilmsL R-115

1.1. Détermination des conditions expérimentales optimales de
développement
Les parametres de I'attague chimique sont trés importants pour la réussite de
I’application envisagée. Les travaux menés au laboratoire de dosimétrie ont conduit a
I’ adoption de NaOH avec une concentration fixée a 2,5 N. obtenue apres dissolution de 99,99
g de NaOH dans 1l d'eau (fig.14).

Figure 14. Préparation dela solution chimique

Apres irradiations, tous les films exposes ainsi qu'un nombre de films non irradiés
(considéré comme bruit de fond) ont été plongés dans le bain chimique approprié (Fig. 15) a
60°C de température, pendant un temps de développement qui varie de 60 a 135 min.
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Figure 15. Bain de développement chimique

Il est a noter que le bain doit étre allumé au moins 3 heures avant I’introduction des
détecteurs afin d'obtenir une stabilité de la température pendant toute la durée du
dével oppement (Brahimi, 2005).

Apres le développement chimique, les détecteurs ont été lavés a |I'eau courante pendant 5
minutes, puis rincés al’eau distillée pour arréter |’ attaque de la solution chimique et éliminer
les suspensions de matériaux dégradés qui sont déposées sur la surface des détecteurs. Apres

le séchage, les détecteurs ont été pesés et leurs épaisseurs résiduelles ont été mesurées.

1.1.1. Variation de I’épaisseur en fonction du temps de développement

Lafigure 16 représente |’ épaisseur enlevée (épaisseur initiale du film moins I’ épaisseur
finale) du détecteur LR-115 en fonction du temps de développement. On remarque que
I’épaisseur enlevée augmente d une facon linéaire croissante (a = (0.05611 + 0.00078)
pm/min) sans seuil avec le temps de développement chimique avec un coefficient de
détermination (R?) égal a0.99609.
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Figure 16. Variation de I' épaisseur enlevée en fonction du temps de dével oppement

1.1.2. Variation de la masse en fonction du temps de développement

D’ aprés lafigure 17, on remarque une réduction de la masse des détecteurs en fonction
du temps de développement, qui été initialement de I’ ordre de (0.0161 + 10%) g avant le
développement ; cette réduction est due a la dégradation du polymére aprés I'attaque

chimique.

0,012 4
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0,010 +

0,009 <

Masse ()

0,008

0,007 + 71

T T T T T T T T T T T
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temps de développement (min)

Figure 17. Variation de la masse en fonction du temps de dével oppement
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1.1.3. Détermination de I'épaisseur résiduelle du détecteur

La reproductibilité des résultats n'est obtenue que s une attention particuliere est

accordée au développement chimique des films.

En effet |” épaisseur résiduelle du détecteur joue un réle dominant et elle doit étre fixée
entre deux limites. Une limite inférieure, qui est |’ épaisseur minimale en dessous de laguelle
le film ne peut étre détaché de sa pellicule et d autre part supporter la tension appliquée, une
limite supérieure qui est I’ épaisseur supérieure maximale pour laquelle les traces dével oppées
traversent le film. Il faut donc maintenir les paramétres de développement aussi constants et
reproductible que possible.

Dans la figure 18, nous avons représenté |’ épaisseur résiduelle (épaisseur finale) du détecteur
LR-115 en fonction du temps de développement. On remarque que pour un temps de
développement de 120 min I’ épaisseur résiduelle des films est égale a 6,4 um, cette valeur est
comprise entre 6 et 7 um qui sont I'intervale d épaisseur optimale pour notre lecteur a

étincelage utilisé. Letemps de développement de notre étude sera fixé a 120 min

11

10 H 7

épaisseur (um)
T
e
A
e
——
——
H——
—to——
——

T | T | T
60 80 100 120 140
temps de déveoppement (min)

Figure 18. Variation de |'épaisseur résiduelle en fonction du temps de dével oppement
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1.1.4. Détermination delavitesse générale d’attaque Vs

Afin de déterminer la vitesse générae d’ attague Vg, nous avons utilisé les résultats des
mesures de |’ épaisseur initiale (avant développement) et résiduelle (apres développement)
puis |’ utilisation de larelation (11.7). Les résultats sont présentés dans le tableau 1

Tableau 1. Variation de lavitesse générale d' attaque Vg en fonction du temps de dével oppement

t (min) 60 65 70 75 8 8 9 9 100 105 110 115 120 125 130 135

h (um) 37 40 45 47 49 47 51 52 55 58 59 62 66 69 70 74

Ve (um/h) | 37 37 39 38 37 33 34 33 33 33 32 32 33 33 32 33

Nous avons constaté que la vitesse générale d’ attaque Vg est égale en moyenne a (3,4 +
0.2) um/h et demeure en moyenne constante pour une solution de NaOH de 2,5 N a 60°C en
fonction des temps de développement utilisés au laboratoire (90 min a 120 min). Ce résultat
est comparable a celui trouvé par Hakam (2,9 £ 0.3) um/h [1993] et par Nikezic et Janicijevic
3,27 um/h [2002]. Ce résultat est trés important car il nous informe sur I’ éat des paramétres

de dével oppement, dans notre cas, ils sont bien respectés.

1.2. Détermination des conditions expérimentales optimales de
lecture

Il a été vérifié que les paramétres qui influent sur les conditions de lecture sont :

e Lesconditions de dével oppement,

e L’éat final du film (épaisseur résiduelle),

e Lechoix del’objectif du microscope (e grossissement),
e Lahaute tension appliquée pour le compteur a étincelage,
e L’état deséectrodes,

e L’épaisseur lel’auminium utilisé.

Dans cette partie du travail, un compteur a étincelle de type SPARK REPLICA
COUNTER 710 P/S (Mi.EI®, ITALY) a été utilisé pour le comptage du nombre de traces
(Fig. 19). Il se compose de quatre électrodes : deux de 5 mm et deux de 12 mm de diamétres.
Sur une de ces éectrodes est placé le détecteur, une fois dépelliculé, sur lequel on superpose

un morceau de mylar aluminise.
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Figure 19. Systeme de comptage de traces

La tension appliquée entre les électrodes est d’une grande importance pour la
reproductibilité des lectures [Ait-Ziane 2008], donc pour déterminer celle a appliquer, nous

avons varié latension de pré claquage pour différentes tensions de lecture.

Dans un travail antérieur, le rdle de pré claquage était déterminant pour éargir les traces et

perforer celles qui n’ont pas été complétement trouées [Ait-Ziane, 2008]

Dans cetravail, nous avons comptés e nombre de traces en variant pour chague tension
de pré claguage (900, 1000, et 1100 Volts) la tension de lecture (qui varie de 400 a 1100 V
avec un incrément de 100 V). Les résultats sont représentés dans la figure 20.

o
%x |

4000 —

= 1100V |
e 1000V
A 900V

Densié de traces (tr/cm2)

2000

+——¥r—r1
300 400 500 600 700 800 900 1000 1100 1200

H. V. de lecture (V)

Figure 20. Variation du nombre detraces en fonction de Haute Tension delecture (HV) « comparaison ».
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Nous remarquons que le nombre de traces augmente en fonction de la tension de lecture
(HV) pour une tension de claquage donnée. En effet, le nombre d’'impulsion augmente avec la
tension appliquée a cause des décharges multiples dans un méme trou et des claguages
parasites a travers de défauts de structure du film. La tension optimale de travail doit étre
choisie entre les limites du plateau ou on est assuré gqu’'une variation de tension, méme
importante, dans I'intervalle du plateau n’entrainera aucune variation appréciable de la
réponse du compteur. La longueur et la pente du plateau permettent d apprécier les
performances et les qualités d’un systeme de comptage. La tension de pré claquage choisie
est de 1100 V et latension delectureest de500 V.

Tableau 2. Parameétres de dével oppement chimique et de lecture des détecteurs

Solution chimique NaOH Durée de développement (min) 120

Molarité 25N Tension de pré claquage (V) 1100
Température (°C) 60+ 1 Tension de lecture (V) 500
1.3. Détermination du nombre de traces en fonction du temps

de développement

Le nombre de traces en fonction du temps de développement a été représente dans la
figure 21. On constate que la densité de trace augmente avec e temps de dével oppement dans
I’intervalle étudié. On remargue également qu’a partir de 95 min une saturation commence a
se manifester.

8000
7000 — 4
6000 —
5000 —
4000 — -

3000

densité de traces (tr/cm?)

2000

1000 T T T T T T T T T T
60 70 80 90 100 110

temps de développement (min)

Figure 21. Variation de la densité de traces en fonction du temps de dével oppement
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1.4. Etude de la saturation du détecteur

Afin d' étudier la saturation des films de LR-115, nos avons utilisé le méme dispositif
d’irradiation décrit précédemment, aprés avoir découpé et codé plusieurs films (3 pour chaque

temps), en variant letemps d'irradiation allant de 30s jusqu’ a 38h (voir tableau).

Tableau 3. Densité de traces (Dt) en fonction du temps d exposition

t (min) 05 1 2 3 4 5 10 15 20 25 30 60 180 300

Dt (tr/lcm?) | 2020 3622 5420 6633 7542 8136 8570 10090 11099 8469 8342 8734 7450 6890

Apres développement, le ringage, |e séchage a température ambiante et la lecture avec le

compteur a étincelage, le graphe suivant représente les résultats obtenus.
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Figure 22. Variation du nombre de traces en fonction du temps d'exposition

On remarque d' aprés la figure 22 une augmentation du nombre de traces en fonction du
temps d'irradiation jusgu'a t égal a 25 min, a partir dugquel le nombre de traces diminue
clairement. Cette diminution de la densité de traces est causée par |a superposition des traces
révélées sur la surface de détecteur et cela est dii au nombre éevé de traces révélées ; on parle

alors du phénomeéne d’ over-lapping c.a.d. 2, 3 ou plus forment une seule trace.

Il est a noté que tous les films exposés pour des temps supérieurs a 300 min ont été
détériorés sous |’ effet d’irradiation.
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1.5. Etude de la sensibilité du détecteur en fonction de
I'énergie
Afin de déterminer |la sensibilité des détecteurs LR-115 utilisés, nous avons varié
I’énergie des particules o émises par la source en utilisant le méme dispositif toute en variant
la hauteur du collimateur d'air. Cette variation de la hauteur du collimateur influe sur le

parcours des a dans I’air, ce qui est traduit donc par une diminution de 1’énergie des o (voir

Fig. 5).

Les particules a ont une énergie initiale E1= 5,2 MeV. La distance d'air (h) nécessaire pour

dégrader cette énergie jusqu'aune énergie Exest égale a:
h=R(E1) - R(E2) (111.2)
Avec:
R(Ey) est le parcours dans 1'air des particules o d'énergie Eq, il est égal 23,75 cm
R(E>) est le parcours dans l'air des particules a d'énergie Eo.

La hauteur du collimateur qu'il faut utiliser pour exposer le film a des particules a d'énergie E>

est donc égale a h.

Tableau 4. Hauteurs des collimateurs et énergies correspondantes

h(cm) 01 052 0908 1,143 1,606 2179 24 26 28 3,004 352 37
Ex(MeV) 51 48 44 4.2 3,6 28 25 22 18 15 05 01

Pour avoir la méme fluence (¢) sur I'ensemble des films exposés sur les différents
collimateurs, il faut déterminer le temps correspondant a chague hauteur calculée
précédemment par la relation (111.1) et al’aide de logiciel SRIM disposant d'une source dont
le flux (@) est constant.

Le flux (®) de particules o. qui arrivent au point M sur la surface du détecteur (particule. cm.

s?) est donné par la relation suivante [Hakam, 1993] :
@ (M)= As [1 - (1 + (R*/h?)?] (111.2)
Ou:

As est |’ activité surfacique de la source (particule. cm. s);
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R est le rayon de la source (cm);

h et la hauteur du collimateur (cm).

La fluence (particule. cm™. s?) des particules o est donné par :

¢ =D(M)xt

Ou:

t est le temps d’ exposition ;

On combinant lesrelations (111.2) et (111.3) on aboutit a:
e=D(M)xt =As[1-(1+(R¥/h?)¥]xt

Pour le collimateur hi: @, = As [1 - (1 + (R¥/h:?) Y] x t;

Pour le collimateur hy: @, = As [1 - (1 + (R¥/h22) 2] x t,

(111.3)

(111.4)

(111.5)

(111.6)

Letemps d exposition qui correspond & une hauteur donnée pour des fluences égales, ¢: = ¢,

est donné par :

to=tix [1- (1 + (R¥/h?) Y] / [1- (1 + (R*/h2) Y7

(111.7)

pour un temps t; égale a 10 min, et hy égale a 2,179 cm, nous avons expose plusieurs films

avec des temps ti déterminés par la relation (II1.7), pour avoir la méme fluence de particules o

de différentes énergies alant de 0,1 a 5,2 MeV (calculé par SRIM), en utilisant des

collimateurs cylindriques de 1,25 mm de rayon et de différentes hauteurs h;.

Les hauteurs hi, les temps d exposition ti et le nombre de traces (Dt) correspondant sont

représentés dans le tableau 5.

Tableau 5. Hauteurs des collimateurs, temps d’ exposition et densité de traces correspondantes

h (cm) 01 052 0908 1,143 1606 2,179 24

t (min) 13 22 32 4,1 6,3 10 11,7 134 153 173

Dt (tr/lcm?) | 261 939 4643 6089 6091 6750 6953 2458

69

812 227

28 3004 352 37

23 252

55
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Figure 23 . Variation du nombre de traces en fonction de 1'énergie de la particule o

La figure 23 nous montre que les films LR-115 utilisés sont sensibles a des énergies a
allant de 1,7 a 4,7 MeV. Donc une particule a dont 1'énergie est en dehors de cet intervalle

nous donne un résultat comparable au bruit de fond.

Seulement les particules alpha dont les énergies sont comprissent entre 2,5 et 4,0 MeV
ont une efficacité de détection du film supérieure a 80%.
1.6. Dosimetres a base de LR-115

Ces dosimétres passifs ont été proposés par Torri (1989), ils sont constitués d'une petite
chambre de diffusion cylindrique de 24 mm de diamétre contenant deux détecteurs de traces
nucléaires placés sur les deux cotés d’un paralléépipede (34 mm de long, 26 mm de large)
(voir figure 24 et 25).

Figure 24. Dosimetre deradon a base de détecteur solide detraces nucléaires
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Figure 25. Schémas du dosimétre de radon a base de détecteur s solides de traces
nucléaires et vue de haut dela chambre a diffusion associée

Deux films type LR-115 sont utilisés dans ce dosimétre, et comme ce film présente un
maximum de sensibilité aux particules alpha dans la gamme d’ énergie 2.5 — 4.0 MeV. Du fait
gue les particules alpha émises par le radon et ses descendants possedent des énergies
supérieures a 5 MeV, et que I'air présent dans le volume sensible de la chambre n’est pas
suffisant pour dégrader ces énergies, une feuille mince de mylar auminisé de 20 um est
introduite entre le volume de la chambre et |e détecteur. Cette feuille permettra aussi d’ arréter
compl étement | es descendants solides du radon (**4Po, 2'8Po).

L’ ensemble est scellé dans une poche en polyéthyléne (0,92 g/cnt®) de 55 um d épaisseur afin
de stopper la diffusion du gaz thoron dans la chambre.
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1.7. Mesure par le systeme Actif

L’AlphaGUARD® est un équipement qui permet non seulement de mesurer les
concentrations du gaz radon dans différents milieux (air, sol et dans I’eau), mais aussi de
I’utiliser comme un instrument pour la calibration d autres équipements de mesure du gaz
radon.

L'échantillon de I'air est conduit dans une chambre d'ionisation de 0.62 |. La température de
I'air, la pression barométrique et d'humidité sont enregistrées simultanément. Un cycle de

mesure de 10 min a été utilisé dans e mode « diffusion » (diffusion passive sans pompe).

Figure 26. Moniteur de radon type AlphaGuard
2. Etalonnage des détecteurs en activité du 222Rn

Afin de déterminer le facteur calibration des dosimétres a base de LR-115, un moniteur
de radon de référence type AlphaGUARD a été placé avec ces derniéres dans un récipient de

calibration hermétiquement fermé ou régne un air de concentration connue du ?22Rn.

Le Laboratoire de Dosimétrie du CRNA dispose d'un récipient de calibration sous
forme cylindrique de 70 cm de longueur et de 46 cm de diamétre, de volume 101,1 | pouvant
étre hermétiquement clos. Il dispose de vannes de départ (out) et darrivée (in), de

connecteurs é ectrigue permettent la prise de mesure en continu sans ouverture.

Le ?22Rn injecté a I’intérieur, a I’ aide d’ une pompe modéle Alpha Pump fabriquée par
SAPHYMO qui, pour sa vitesse, peut prendre trois valeurs nous avons travaillé avec un débit
de 0.5 I/min, est généré par une ampoule SRM 4973 contenant du 2?°Ra certifiée par National
Institute of Standards and Technology (NIST) placé a I'intérieur d’une ampoule en verre
munie de deux vannes formant un circuit fermé avec le récipient reliée par un circuit par

I’intermédiaire d’ une pompe (Fig. 27).
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Une fois le dispositif monté, un appareil de mesure de référence type AlphaGUARD et les

dosimetres a base de LR-115 ont été introduis al’ intérieur du récipient.

Glass bulb <

Pump —mm—

Figure 27. Montage expérimental pour transférer le ???Rn libéré par la source étalon
dansla chambre de calibration

» AG

————» Container

Deux séries d’expositions ont éé effectuées (Fig.28). Apres la fin de chague série

d’ exposition, les films ont été développés et lus al’ aide du systéme de comptage automatique.

L e facteur de calibration trouvé est égal &(0.55 + 0.05) traces. cm2. kBg.m=.h'2.
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Figure 28. L es concentrations du radon mesur ées par I’ AlphaGUARD

3. Mesure des concentrations du radon dans I'air

Les concentrations du gaz radon dans I’ air ont été mesurées en utilisant deux techniques

de détection a savoir : les dosimétres a base de détecteurs solide de traces nucléaires et |le

moniteur de radon type AlphaGuard (AG).

48



Les concentrations du radon (Crn) mesurées par les DSTN sont données par la relation
suivante :

Coir = —= (111.8)

FCXt

Ou, Dt est ladensité de traces,
FC est le facteur de calibration (§ Chapitre I11),

t est le temps d’ exposition.

Les mesures ont été réalisées pendant la période allant de mois de mars au moisde juin al’air
libre et dans |e laboratoire (Fig. 29a et 29b).

Figure 29. Emplacement desDSTN al’air libre et au niveau du laboratoire

4. Mesure des concentrations du 22Rn dans |’ eau

Les concentrations du radon dans des échantillons d' eau prélevés des sources de la

région du Nador dans |la Wilaya de Tipaza ont été déterminées.

Deux dispositifs de détection ont été utilisés: le premier est un systeme de détection actif
fonctionnant en circuit fermé, basé sur le dégazage forcé du ?*?Rn contenu dans |’ eau par
injection d'air (AquaKIT™, SAPHYMQO™), Le second est un systéme de détection passif
basé sur le dégazage naturel du ?’Rn de |’ eau contenue dans un bocal hermétiquement fermé,

le gaz confiné pénétre dans une chambre d’interaction du dosimétre a base de DSTN.

Ces deux systémes ont été calibrés par rapport a une source de ??Rn standard de type NIST
SRM 4973.
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4.1.Systéme de détection actif : AquaKIT

Ce systeme est compose d'un spectrometre apha portable (AlphaGUARD PQ
2000PRO), d’'une pompe (AlphaPUMP) et d’un systeme de dégazage par injection d'air (Fig.
30).

Figure 30. Systéme AquaK I T pour lamesure du gaz radon dans|'eau
Dans un circuit d’ écoulement de gaz fermé (Vsystame), Un volume défini d'air est soufflé a
travers un volume d'eau (V hantiliion) @1’ aide d’ une pompe dans le but d’ accélérer e processus

de dégazage.

Ce dégazage s effectue par un bullage forcé a partir d'un fritté qui permet, en créant des

petites bulles, d’ augmenter la surface d’ échange eau-air.

La concentration du ?2Rn dans I'échantillon d'eau (Cea) est déterminée a partir de la

concentration du radon dans I’ air (Cair) selon larelation ci-aprés:

V... =V, .
Cair ( wster\r}e -echantlllon + kOS(T )] _ Co
Ceau échantillon (I | | . 9)
1000

Ceau: activité volumique en Bg/l

Cair : activité volumique en Bg/m?

Co : activité volumique du *’Rn dans le systéme avant introduction de I’ eau en Bg/m?

Vsysteme € Vichantiilon : €n ml,

kos(T) : coefficient d’ Ostwald, dépendant de la température (Fig.31), il est éga a 0,2593 a
20°C, lavariation de ce coefficient en fonction de latempérature est donnée dans lafigure 31.
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Figure 31. Variation du coefficient d' Ostwald en fonction de température de |’ eau.
4.2.Systéme de détection passif: DSTN

Le montage utilisé est compose d’'un boca en verre de 3.81 de volume et d’un dosimétre a
base de DSTN type LR-115 (Fig. 32). Le volume de I'échantillon utilisé durant les
expériences est de 125 ml, ladurée d’ exposition est de 30 jours.

Figure 32. Systeme passif pour la mesure du gaz ?*?Rn dans|'eau

Le ?2?Rn existant dans |’ eau dégaze naturellement dans le bocal fermé et pénétre dans la
chambre a diffusion du dosimétre (Fig. 25) fixée al’intérieur de ce dernier.

L’ activité volumique du ???Rn dans |’ air (Car), &l intérieur de ce bocal, est déterminée a partir

du nombre de traces enregistrées sur le film par larelation (111.8).
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La concentration du ??2Rn dans |’ eau (Cea) st déterminée a partir de celle de I’air (Cair)

en appliquant larelation suivante:

Cair ’ (eitd ). (valgérm + KOSJ ' l .t
Ceu(Ba/l)= i éi“:f!f”) (1. 10)

tq : temps entre le pré évement de I’ échantillon et |e début de I’ exposition
t : temps d’ exposition,

A : Constante de décroissance radioactive du radon

4.3.Description du site

Le site expérimental est localisé dans la commune de Nador (W. Tipaza), al’ouest de laville
de Tipaza (fig. 33), Plusieurs échantillons d’ eau prélevées de différentes sources et fourrages
ont été effectuées (Tableau 6).

Tableau 6. Localisation géographique des différentes sources dans le site du Nador

X Y Z
e )
Tala Sidi Mouss 2 19 31,86 36 34 6,38 142
Talamerzoug 2 20 0832 36 34 2706 169
TaaGuergour 2 23 5062 36 34 3386 60

Figure 33. Localisation des points de mesures
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Chapitre 4



CHAPITRE IV : RESULTATS

Ce quatrieme, et dernier chapitre, se portera sur les résultats de mesure du radon dans
I'air et dans I’eau par I’ utilisation des dosimétres a base de DSTN type LR-115 ainsi que la
comparaison de ces derniers avec un systéme de référence AlphaGUARD.

1. Mesuredesconcentrations du 22Rn dans|’air

L es concentrations du gaz %°Rn dans I’ air ont été mesurées en utilisant deux techniques
de détection a savoir : les dosimetres a base de détecteurs solide de traces nucléaires et un

moniteur de ?22Rn type AlphaGuard (AG) abase d’ une chambre d’ ionisation.

Le tableau 7 représente |e temps d’ exposition, les densités de traces (Dt) et les concentrations
du gaz radon (Crn) dans I’air mesurées a I’ aide des détecteurs de traces (LR-115) pendant la

période allant de mois de mars au moisde juin al’air libre et dansle |aboratoire.

Le tableau 8 représente les concentrations du 2Rn mesurées par I’ AlphaGUARD. La
concentration du radon dans le laboratoire est comparable a celle de I'air libre et demeure
inferieure alalimite de 100 Bg/m3 (OMS, 2009).

L es valeurs moyennes des concentrations du 2?Rn dans I’ air mesurées par les DSTN sur une
période de 3 mois sont en bonne accord avec celles obtenues par le systeme de référence
AlphaGUARD.

Table 7. Concentrations du ?2?Rn dans différents endroits du CRNA mesurées par des
détecteurs solides de traces nucléaires

Emplacement temps d’ exposition (h) Dt (tr/crm?) Crn (Bg/nT)
Air libre 2160 140 16+2
Laboratoire de Dosimétrie 2160 134 11+2

Tableau 8. Concentrations du ???Rn dans différents endroits du CRNA mesurées par I'AG

Emplacement temps d’ exposition (h) Crn (Bg/nT)
Air libre 4,0 33+0,1
Laboratoire de dosimétrie 8,0 3,7+0,2
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2. Mesure des concentrations du 22Rn dans |’ eau

Les concentrations du 2??Rn dans des échantillons d’'eau prélevés des sources de la
région du Nador dans la Wilaya de Tipaza ont été déterminées. Deux dispositifs de détection
ont été utilisés a savoir un systéme de détection actif basé sur le principe de dégazage forcé de
I"air (AquaKIT™, SAPHYMO™) et un systéme de détection passif base sur le dégazage

naturel du ??2Rn de I’ eau contenue dans un bocal hermétiquement fermé.

Les parametres physico-chimiques de |’ eau tels que la température, le pH, la conductivité, et
le potentiel Redox ont été également mesurées a I’aide d’un multi parametres model WTW
340i (Tableau 9). Les concentrations du radon (Cea) dans I’eau de source ont été mesurées

dans différents échantillons et sont rapportées dans les tableaux 10 et 11.

Tableau 9. Parameétres physico-chimiques de |’ eau de larégion du Nador

Sources pH T(°C) CE (uS/cm) U (mV)
Ain Sidi Mouss 7,3 19,1 1024 -44
Talamerzoug 7,38 18,8 666 -46
Ain Guergour 6,7 19,2 1681 -19

Latempérature de I’eau (T) varie de 18,8 a 19,2 °C. Cette grandeur est utilisée pour le calcul
de la concentration du radon dans I’ eau (Coefficient kos(T)).

Par ailleurs, la conductivité électrique (CE) varie de 666 a 1681 uS/cm. Ce parametre avec le
pH sont trés importants pour les testes de potabilité de | eau en question, elles ne doivent pas
dépassées les valeurs de 2500 uS/cm a 20°C et 9.5 respectivement (CEE, 1998).

Les valeurs moyennes obtenues (Tableau 10) par le systéme actif sont comprissent entre 8,7 et
49,7 Bg/l. Ces valeurs sont en-dessous du niveau de référence européen qui est de 100 By/l,
qui correspond également a la valeur recommandée par I'OMS dans les directives de qualité
pour I'eau de boisson dans le systéme d'approvisionnement public (Eu, 2001). Ces valeurs
sont en bon accord avec les résultats des éudes menées par les états membres de I’union
européenne qui ont montré que les valeurs de la concentration du ?Rn dans les eaux de

surface sont faibles (Eu, 2001).

Le tableau 11 représente les concentrations du 22?Rn dans |I’eau mesurées par le systéme

passif. Les valeurs obtenues avec les deux systémes de détection sont du méme ordre de
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grandeur, avec cependant une incertitude plus élevée (jusgu’'a 60%) dans le cas du systeme

passif.

Tableau 10. Concentration du ??Rn dans |’ eau de la région du Nador mesurée par I' AG

Cea(Bg/l)
Range AM
Talamerzoug 2,06- 13.72 8,72
Ain Sidi Mousse 5,06 -13.63 9,84
Ain Guergour 3,74 —68.96 49,67

Sources

Tableau 11. Concentration du ?2Rn dans |’ eau de la région du Nador mesurée par les DSTN

DSTN
Sources
Densité (tr/crm?) Activité (Bg/l)
Talamerzoug 179 245
Ain Sidi Mousse 148 11,8
Ain Guergour 286 70,3

3. Conclusion

Ce travail nous a permis d’ effectuer une étude comparative entre les deux systemes de
mesure du 2??Rn, a savoir |les dosimétres a base de détecteurs solides de traces nucléaires (LR-
115) et le systéme de référence AlphaGUARD.

Il en ressort que les DSTN qui présentent d§ja |’ avantage de leurs dimensions et de leur faible
colt, donnent de résultats fiables pour les mesures dans I'air ; ils sont donc adaptés a la
mesure de la concentration du radon dans I'air a grande échelle notamment au niveau des
endroits €loignés (risque de perte et d’endommagement) et hostiles (milieu soumis

ades agressions physiques telles que les fortes températures, humidités, poussieres, etc.).

Cependant, pour la mesure du ??Rn dans I’eau de faible teneur (cas des sources
superficielle), les dosimetres ains développées au niveau du laboratoire présente des

insuffisances pour |es faibles concentrations du 222Rn.
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CONCLUSION GENERALE

Le travail présenté est le prélude d’ une éude visant a déterminer les concentrations du
radon (???Rn) dans |’ environnement en vue de déterminer le niveau de référence radiol ogique
national nécessaire a I’estimation de tout supplément naturel a I’exposition radiologique

professionnelle ou du public.

Cetravail nous a permis d’ effectuer une étude comparative entre deux systemes de mesure du
radon, a savoir les dosimétres a base de détecteurs solides de traces nucléaires (LR-115) et un
détecteur de référence a base d’ une chambre d'ionisation (AlphaGUARD). Il en ressort que
ces dosimeétres qui présentent dga |’avantage de leurs dimensions et de leur faible codt,
donnent de résultats fiables pour les mesures dans Iair ; ils sont donc adaptés a la mesure de
la concentration du radon dans I'air a grande échelle notamment au niveau des endroits
éloignés (risque de perte et d’endommagement) et hostiles (milieu soumis a des agressions

physiques telles que les fortes températures, humidités, poussieres, etc.).

La caractérisation des teneurs en ??Rn dans |'eau potable de la région du Nador (eau de
source) a été effectuée en utilisant deux types de détecteurs passif et actif (DSTN et AquaKIT

respectivement) basés sur la technique du dégazage du radon.

Les valeurs obtenues avec les deux systémes de détection sont du méme ordre de grandeur,

avec cependant une incertitude plus éevée dans le cas du systéme passif.

Ces résultats ont été comparés aux recommandations internationales concernant la protection

de la population contre le risque radon.

La détermination des concentrations du ??Rn dans les eaux potables au niveau de
différentes sources, les eaux superficielles ainsi que les aquiféres profonds est en corrélation
avec la structure géologiques de ces aguiféres. Cette détermination des concentrations du
222Rn apour but I’ éablissement d’ une carte national e de variation des concentrations du 22?Rn

dans |’ eau.
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ANNEXE

Avant de commencer notre partie expérimentale, nous avons effectué quelques testes

afin de pouvoir choisir I’ appareil de mesure des épaisseurs et 1a technique de dével oppement

la plus avantageuse pour notre étude.

1. Choix del’appareil de mesuredel’ épaisseur

Le laboratoire dispose de deux appareils de mesures des épaisseurs, |’un manuel model
CARY le LOCLE Suisse (fig.1) et I'autre électronique model SARTORIUS (fig.2) ; les

résultats de mesures apparai ssent dans le graphe suivant :

Figure 1. Comparateur épaisseur manuel.

Figure 2. Comparateur épaisseur électronique.
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Figure 3: variation de I'épaisseur en fonction du temps de développement utilisant un
appareil électronique(Q) et manuel(M) "comparaison".

Nous avons remarqué que les résultats obtenus avec |’appareil éectronique sont
meilleurs que ceux obtenus avec I'appareil manuel. En effet, en les comparants a une
épaisseur connue (de référence), nous avons remarque que les valeurs obtenues a I’ aide de

I"appareil manuel sont plus élevées que celles obtenues al’ aide de |’ appareil éectronique.

De plus, I’ appareil éectronique est facile a utiliser et plus précis (£ 0,01um), tandis que
I’utilisation de I’ appareil manuel induit certainement plus d erreur lors de la manipulation, et
lors de lalecture, d’' ol laraison du choix de |’ appareil éectronique dans la suite de toutes nos
mesures.

2. Choix delatechnique de développement

Pour le développement, nous avons suivi deux techniques, celle avec agitation de la
solution de soude al’ aide d’ un barreau magnétique et d' un agitateur en mettant le bain-marie
sur ce dernier (fig.4). La seconde sans agitation de la solution (fig.5); les résultats de la

mesure des épai sseurs des deux techniques utilisées apparai ssent dans le graphe ci-dessus :



Figure 4. Développement avec agitation.

Figure 5. Développement sans agitation.
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Figure 6. Variation de I'épaisseur en fonction du temps de développement avec(+)
et sans(-) agitation "comparaison".

On remarque que |’agitation favorise |'attaque chimique puisgu’'a 60min de
développement on atteint dgja I’ épaisseur de 6um et qu'a partir de 110 min le film est
completement détérioré ; tandis que, sans agitation les 6um ne sont atteintes qu’ au alentour de
120 min de développement.

Mais malgré le gain de temps considérable (1h) ; dans la suite de nos mesures, nous
avons opté pour latechnique « sans agitation de la solution de soude », puisque :

e la tempé&ature de la solution est égalisée en utilisant un bain-marie donc pas
besoin de I’ agiter;

e notre systeme de suspension des films fait qu’ils soient sur la méme hauteur ou
la solution est homogene donc pas besoin d agiter pour homogénéiser la
solution;

e pour desraisons de la détérioration compléte du film, le développement n’est pas
recommandée au-dela de 110 min avec agitation ;

e gouter acela, lacomplication du montage du dispositif a utiliser.



Résumé

Le radon-222, gaz rare appartenant d la famille de (uranium 238, est contenu a des
teneurs variables dans les sols et les matériaux de construction. I se désintégre pour donner
des descendants solides. Ces derniers se fixent sur les aérosols présents dans 1'air ambiant et
leur inhalation conduit a leur dépét dans [appareil respiratoire. L'altération des cellules
provoquée par [énergie libérée lors de la désintégration alpha de ces corps radioactifs, peut

causer des lésions pulmonaires.

Afin de déterminer les activités du radon dans Cair et dans Ceau, plusieurs méthodes

sont utilisées et parmi elles les Détecteurs Solides de Traces Nucléaires. Ces derniers peuvent
étre utilisés de facon trés avantageuse par rapport aux autres méthodes du fait qu’ils soient
simples et économiques. Leur principe de mesure est basé sur [enregistrement des particules
alpha émises par le radon et ses descendants.

Dans ce travail, nous nous intéressons a la mesure du gaz *>®n dans Lair au CRNA
et dans [eau potable de la région de Nador. Pour cela deux techniques sont utilisées, la
premiére a caractére passif a base de DSTN type LR-115 et la seconde a caractére actif, un
systéme de référence de type AlphaGUARD.

Les valeurs obtenues avec les deux systémes de mesure sont du méme ordre de grandeur
avec cependant une incertitude plus élevée dans le cas du systéme passif.

Ces résultats ont été comparés aux recommandations internationales concernant la

protection de la population contre le risque Radon.
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