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Résumé 1ii

RESUME

Cette thése a été préparée en cotutelle entre I’Université de Stras-
bourg et I’Université des Sciences Techniques et Technologies de Ba-
mako (Mali). Elle s’articule principalement autour de la caractérisation
des Détecteurs Solides de Traces Nucléaires (DSTN) afin de les utili-
ser pour la métrologie du radon et des neutrons conformément aux
nouvelles recommandations de la Commission Internationale de Pro-
tection Radiologique (CIPR-103). Les fonctions de réponse de PN3 et
Neutrak, associés avec des convertisseurs adaptés, ont été étudiés en les
irradiant par des neutrons du calibrateur Am-Be de 'IPHC (Institut
Pluridisciplinaire Hubert Curien), aux protons de 1 & 3 MeV de I'accé-
lerateur Van de Graaff de 'INESS (INstitut d’Electronique du Solide
et des Systémes) et par des neutrons de référence thermiques et rapides
auprés des installations de 'IRSN (Institut de Radiologie et de Streté
Nucléaire).

En dosimétrie neutronique, nous avons pu reproduire les résultats d’un
test d’intercomparaison pour des neutrons rapides organisé par 'TRSN
qui a validé nos mesures expérimentales, ce qui a permis de les ap-
pliquer aux neutrons thermiques. Un prototype de dosimétre neutrons
basé sur la détection des thermiques a été testé avec succes au cali-
brateur de I'TPHC. Nous avons ainsi pu démontrer la faisabilité d’un
dosimétre pouvant discriminer la contribution des neutrons thermiques
des neutrons rapides par des convertisseurs chargés en bore BE10 et
BN1. Les étalonnages de PN3 par des protons et des particules alpha
permettraient de reconstituer le spectre en énergie des neutrons et de
déterminer la dose associée.

En métrologie radon, 1’étalonnage de CR-39 dans une chambre & 2??Rn
a fourni une valeur de 0,12 £ 0,02 tr.em2j 1.Bq~'.m3. Elle a été
comparée a la valeur 0,13 tr.cm=2.j71.Bq~t.m?3 obtenue par simulation
Monte Carlo a I’aide du code MCNPX. Comme application, la concen-
tration et la dose effective annuelle du radon ont été déterminées pour
la premiére fois dans des habitats de Bamako. Toutes les valeurs ob-
tenues se trouvent dans les limites de sécurité recommandées par la
CIPR. Egalement pour la premiére fois, des mesures par spectrométrie
gamma et par contact radiographie ont été réalisées sur des échantillons
de sol malien. Les activités massiques mesurées pour les régions de Sé-
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gou, Sikasso, Bamako et Kayes se trouvent dans la gamme de 19,9 a
132 Bq.kg™!.

ABSTRACT

This thesis was prepared in cotutelage between the University of
Strasbourg and the University of Technical Sciences and Technology of
Bamako (Mali). It deals principally with the characterization of Solid
State Nuclear Track Detectors (SSNTD) for measuring radon and neu-
trons in conformity with the new recommendations of the International
Commission for Radiation Protection (CIPR-103). The response func-
tions of PN3 and Neutrak, associated with adapted converters, have
been studied in irradiations with neutrons at the Am-Be irradiator of
the IPHC (Institut Pluridisciplinaire Hubert Curien), with 1 to 3 MeV
protons of the Van de Graaff accelerator of the INESS (INstitutdElec-
tronique du Solide et des Systémes) and by reference thermal and fast
neutrons at the IRSN (Institut de Radiologie et de Streté Nucléaire).
As concerns neutron dosimetry, we could reproduce the results of fast
neutron intercomparison test organized by the IRSN, which validated
our experimental methods and permits them to be applied to thermal
neutrons. A prototype neutron dosimeter based on thermal detection
has been successfully tested at the IPHC’s irradiator. The feasibility
of a dosimeter to discriminate thermal and fast neutrons using boron-
containing BE10 and BN1 converters has been demonstrated. Calibra-
tions of PN3 with protons and alpha particles will permit reconstituting
neutron energy spectrum and to determine the associated dose.
Calibration of CR-39 in a ??Rn chamber furnished the value 0.12
+ 0.02 tr.em™2.d71.Bq~'.m? that can be compared to the value 0.13
tr.em™2.d"1.Bq~'.m? obtained by MCNPX simulation. As an appli-
cation, the concentration and annual effective dose of radon has been
determined for the first time in some dwellings of Bamako. All of the va-
lues are within the security limits recommended by the CIPR. Also for
the first time, measurements by gamma spectrometry and by contact
radiography were made on samples of Malian soil. The mass activities
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measured for the regions of Ségou, Sikasso, Bamako and Kayes fall in
the range of 19.9 to 132 Bq.kg™!.
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Introduction 1

INTRODUCTION

En dépit des derniers accidents nucléaires (Tchernobyl, Fukushima)
et des appels pressants a tourner le dos au nucléaire, il représentera
encore un enjeu économique, scientifique et social majeur dans les
domaines de 'agriculture, la médecine, dans le secteur minier, la re-
cherche, dans I'industrie . De ce fait, la nécessité d’assurer la protection
des travailleurs contre les rayonnements ionisants s’impose par la prise
de mesures préventives afin d’éviter les accidents.

Les dosimétres sont 1'un des outils efficaces permettant de quantifier
I’équivalent de dose absorbée par un organisme; il en existe plusieurs
types selon les rayonnements a détecter («, 3, v etc.). Dans le cadre
de cette thése préparée en cotutelle entre I’Université des Sciences des
Techniques et Technologies de Bamako (USTTB) et celle de Strasbourg
(UdS) nous étudierons les fonctions de réponses de dosimeétres passifs
ou visuels, pour des mesures environnementales.

Parmi les dosimétres passifs, les Détecteurs Solides de Traces Nucléaires
(DSTN) que nous avons utilisés dans ce travail, sont depuis plusieurs
années employés en recherche fondamentale et appliquée; ils trouvent
actuellement plusieurs applications en géologie, biologie, archéologie,
astrophysique et physique nucléaire. Ils offrent des avantages tels que
la simplicité, I'insensibilité aux rayonnements -, leur faible cotit. Le
principe de détection repose sur la visualisation des effets de 'interac-
tion du rayonnement incident lorsqu’il produit une trace latente dans
le DSTN. Un développement chimique approprié permet d’élargir les
traces latentes et grace au systéme d’analyse d’image, les dommages
engendrés par le passage des particules peuvent étre visualisées.
L’étude des fonctions de réponse des DSTN de type PN3, LR115, Neu-
trak objet de cette thése passe par une série d’irradiation par des par-
ticules alpha, des protons et des neutrons. Nous présenterons dans ce
travail scindé en six chapitres, les différentes expériences de caractéri-
sation, de simulation, pour la métrologie radon, neutron et la spectro-
meétrie neutron.

Ainsi au premier chapitre sont décrits les différents DSTN utilisés
comme dosimétres passifs, leurs propriétés et les différents modes d’in-
teraction avec les particules neutres (neutrons) et chargées (alpha et
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protons). Nous avons aussi consacré une partie du chapitre a la défini-
tion des grandeurs en dosimétrie et radioprotection.

Le deuxiéme chapitre est consacré a la description des principes et
méthodes de simulation Monte Carlo MCNPX et Geant4. La valida-
tion de la physique et de la géométrie utilisées dans ces deux codes a été
faite par comparaison avec des cas expérimentaux. Le code MCNPX
a surtout été utilisé pour des simulations dans les chapitre III et V.
Les résultats expérimentaux obtenus ont été confrontés aux calculs de
simulation.

Le troisiéme chapitre passe en revue les différentes propriétés du radon,
les textes régissant la surveillance radiologique au Mali. Nous avons pré-
senté les différentes étapes d’étalonnage des DSTN par des particules
alpha en vue de leur utilisation pour des mesures environnementales
dans la ville de Bamako.

Au chapitre IV, nous exposerons une étude comparative utilisant deux
techniques nucléaires a savoir la spectrométrie gamma et la dosimétrie
alpha par contact auto-radiographique par LR115 pour la détermina-
tion de l'activité massique d’échantillon de sols provenant de quatre
régions du Mali.

Le chapitre V présente les résultats obtenus suite a I’étalonnage de PN3
par une source de référence neutronique pour la dosimétrie neutron.
Scindé en trois parties, la premiére décrit les expériences de dosimétrie
neutron rapide ayant conduit a la validation de nos méthodes expé-
rimentales. La deuxiéme partie porte sur I’étalonnage d’une nouvelle
configuration de dosimétre dans des champs de référence. La troisiéme
partie est dédiée aux tests de validation du dosimétre.

Au chapitre VI, seront présentés des expériences dans une perspec-
tive de spectrométrie neutron en énergie. Les irradiations des DSTN
par des particules alpha et protons ont été effectuées respectivement
sur les installations 4 MV de 'INESS et sur le dispositif spectrométrie
alpha de 'PHC, puis des courbes diamétre-énergie ont été établies.
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1. INTERACTIONS RAYONNEMENT-MATIERE ET
DOSIMETRIE

Contents
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1.7 Dosimétres . .. ... ... oo 41
1.7.1 Dosimétres actifs . . . . ... ... ... oL 41
1.7.2 Dosimétres passifs . . . . .. ... ... ... .. 42

Les rayonnements en interagissant avec la matiére cédent une par-
tie ou la totalité de leurs énergies dans des collisions avec les électrons
atomiques et/ou avec les noyaux du milieu traversé. Ils peuvent étre
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classés en deux catégories selon leur mode d’interaction avec la matiére
(figure 1.1) :

— les rayonnements ionisants : constitués d’'une partie des rayonne-
ments électromagnétiques dont 1’énergie E > 12,4 €V, de parti-
cules chargées lourdes ou légéres et de particules non chargées.
Les particules non chargées induisent des rayonnements ionisants
par des particules secondaires créées au cours de leur interaction
avec la matiere; on dit qu’ils sont indirectement ionisants;

— les rayonnements non ionisants : sont en général des ondes élec-
tromagnétiques dont 'énergie E < 12,4 eV.

R Bl Onde radio
ectromagnétiques uv
A - E<12.4eV > | visible
Y —> Non ionisants Infra rouge
o Micro-onde
N AbD Photons,
Electromagnétiques > Xet
N E>12.4eV bk
E
—> lonisants
I:I \ / Non chargées —>
N Particules
T Légtres —> [Electrons |
S Chargées /7
torses— 0]

Fig. 1.1: Classification des rayonnements.

1.1 Modes d’interactions des photons avec la matiére

Lorsque des photons émis dans les transitions nucléaires "rayons "
ou dans les transitions atomiques "rayons X" pénétrent dans la matiére,
ils peuvent interagir :

— avec les électrons par effet Compton ou effet photoélectrique |,

— au voisinage du noyau par effet de création ou de matérialisation

de paires.

1.1.1 L’effet photoélectrique

Lorsquun photon d’énergie E entre en collision avec les électrons
liés des couches internes d’un atome, la totalité de I’énergie du photon
incident est absorbée par 'atome. Cette énergie est transférée a un
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électron qui est éjecté du cortege électronique avec une énergie cinétique
E. égale a I’énergie du photon diminuée de I’énergie de liaison B (figure
1.2). L’effet photoélectrique ne se produit que lorsque Ey > B (E, =
Ev - B).

Photo-électron

Fig. 1.2: Effet photoélectrique.

La probabilité d’interaction d’un photon avec un atome est prédo-
minante pour des photons de basse énergie, en particulier, pour les
éléments de Z élevé. La section efficace pour la couche K est [Sie65] :

8mraZ? =7
= 4v2
OpPE 3(137)4 \/_(€> 2

L,
avec € = —
E

rg = rayon (Eie I’électron,

E, = énergie du photon incident,
Eo = énergie de I'électron au repos,
7, = numéro atomique de la cible.

D’une fagon généjgge, la section efficace de l'effet photoélectrique
suit la loi : opp Z—
E,
Suite a l'ionisation de I'atome par effet photoélectrique le cortége
¢électronique subit un réarrangement au cours duquel soit un électron
appelé "électron Auger" est éjecté, soit un rayon X de fluorescence est

émis par désexcitation.
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1.1.2 L’effet Compton

L’effet Compton ou la diffusion Compton illustré sur la figure 1.3
consiste en la diffusion élastique d’un photon incident sur un électron
faiblement li¢ auquel il céde une partie de son énergie. La probabi-
lité d’interaction par effet Compton ne dépend que de la densité du
matériau traversé.

Photon diffusé
E=hv

Photon incident e
E=hv Pid
AN\N\NNN, 77
¥ 4
-7 e

Electron compton

Fig. 1.3: Effet compton.

La relation entre la longueur d’onde du photon diffusé et 'angle de
diffusion 6 est :

h
R e - (1 —cosb)

vov MeC

L’énergie transférée a I’électron est donnée par la relation :

(hv)%(1 — cos0)

T=hv—h'/=
v mec® + hv(1 — cos )

La section efficace différentielle par unité d’angle solide de diffusion
Compton a été déterminée en 1929 par Klein et Nishima [Kle29) :

do. 1} 1 ) e2(1 — cos 0)?
= — X 14 cos* 0 + ;
df2 2 [1+&(1l—cosh))? 1+&(1—cos#h)
R i hv
ol 1 est le rayon de I’électron et ¢ = 5 -
MeC

La section efficace différentielle intégrée donne la section efficace totale
du processus :

1 +e 201 1 1
O—CZQW[%{ +5[ ( +€)——ln(1+2€)}+—ln(1+28)—

14+ 3¢
g2 14+ 2¢ € 2¢e

(1+20)
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1.1.3 L’effet de création de paire électron-positron

Dans le champ coulombien qui régne au voisinage du noyau, un
photon incident d’énergie E > 2E;= 2x0,511 MeV peut étre totalement
absorbée et conduire a la création d’une paire électron-positron (figure
1.4). De I'énergie cinétique est transférée a I’électron et au positron.

Noyau

Positron

Rayon gamma

Electron
Fig. 1.4: Création de paire électron-positron.

En fin de ralentissement, le positron s’annihile avec un électron au
repos du milieu en émettant deux photons d’énergie 0,511 MeV suivant
deux directions opposées. La section efficace de cet effet est donnée par
la relation :

arsZ? [%Slog(%) — E} si2Fy < E < %Z—%

27
O pair =
M| erdz? [ Bog18327%) — 2| si2E > Bz
avec o = % = constante de la structure fine. La figure 1.5 résume

I'importance des modes d’interaction photons-matiére.

1.1.4 Loi d’atténuation et d’absorption des photons

Lorsqu’un faisceau monoénergétique de photons d’intensité Iy pé-
nétre dans la matiére, on a une diminution progressive de l'intensité
de ce faisceau dans le matériau traversé. Cette diminution de photons
incidents ou atténuation est caractérisée par un coefficient d’atténua-
tion linéique noté pu ; la fraction d’intensité I transmise apres le passage
dans I’épaisseur de matiére comprise entre x et x + dx et le coefhi-
cient d’atténuation est donnée par la relation : dI = -Ixuxdx, aprés
intégration :

I(x) =1y x e #* (1.1)

avec [t = NX0totate = N(0pg + ¢ + Opair) OU 1 est le nombre de noyaux
ou de centres cibles par cm®; n = N p/M; N 4= nombre d’Avogadro;
p = densité; M = masse molaire du matériau traversé.
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120
-1 Effet photoélectrique Création de paires
100+ dominant dominante
80
60

Effet Compton
dominant

0 T T 1 T 1 L T
001 2 5 01 2 £ 1 2 5 10 2 5 100
Energie du photon (MeV)

Fig. 1.5: Importance relative des trois types majeurs d’interaction photon matiére
établie a partir des tables de coefficients d’atténuation.

Dans la littérature les valeurs des coefficients d’atténuation mas-
sique p, =/ X p exprimées en cm? /g sont tabulées (figure 1.6). L’équa-
tion 1.1 en fonction de ., est :

Em

I(z) = Iy x e )<,

En radioprotection on définit la couche de demi atténuation CDA (ou
épaisseur moiti¢ X 5 ) et 'épaisseur dixiéme X /19 comme les épaisseurs
nécessaires pour atténuer respectivement d’un facteur 2 et 10 I'intensité
du faisceau incident :

In2 1
cor-xp 2 sk
1 n
In 10 1
Xl/lO = — et [(TLXI/M)) = ﬁ

n représente le nombre d’épaisseur X/, et X;/10.

1.2 Modes d’interactions des particules chargées avec la
matiére

1.2.1 Particules chargées directement ionisantes

Le passage d'une particule chargée dans la matiére se traduit par
de faibles transferts d’énergie cinétique par diffusions élastiques et/ou
inélastiques sur les électrons et les noyaux atomiques du milieu ralen-
tisseur, accompagné de faibles changements de direction.
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— Photo_électrique
4 —— Compton
10 Création de paires
— Total

107 | Ll Ll
10 102 10° 10*

E, (keV)

Fig. 1.6: Coeflicients d’atténuation massique en fonction de I’énergie des photons
dans le plomb obtenu par le logiciel XMuDat 2

1. Diffusions inélastiques

— avec le noyau : la particule subit une forte déflexion dans le
champ électrique intense autour du noyau et peut rayonner une
partie de son énergie; ce phénomene est appelé rayonnement
de freinage ou bremsstrahlung.

— avec les électrons : c’est le mode d’interaction prépondérant
pour les particules lourdes chargées. En fonction de la quan-
tité d’énergie transférée a ’atome, il y aura une ionisation ou
une excitation du milieu. Dans certains cas, les électrons éjectés
peuvent avoir une énergie suffisante pour créer a leur tour des
ionisations secondaires (électrons delta) au cours de leur ralen-
tissement vu le nombre de collisions par unité de parcours tres
élevé.

2. Diffusions élastiques

— avec le noyau : la particule incidente est déviée sans émission
électromagnétique et sans excitation du noyau; la particule
chargée ne perd que l'énergie cinétique nécessaire a la conser-
vation des lois régissant la mécanique classique. Cette réaction
a été mise en évidence par les expériences de Rutherford et
Geiger-Marsden en 1911.

— avec les électrons : le champ des électrons dévie la particule inci-
dente de faible énergie (E < 100 V). Quelque soit le mode d’in-
teraction, la perte d’énergie peut se résumer en la contribution
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du pouvoir d’arrét électronique, nucléaire et radiatif (bremss-
trahlung) :

dE dE dE dE
S = _% = (_g)élec + (_%)nucl + (_%)radia

Le pouvoir d’arrét dépend essentiellement du type de particule,
de son énergie et des propriétés du matériau traversé. La figure
1.7 représente le pouvoir d’arrét électronique et nucléaire des
protons et particules alpha dans le détecteur solide de trace
nucléaire PN3. De nombreux programmes d’accés gratuits sur

internet comme ASTAR?®, PSTAR*, ESTAR®, SRIM®, per-
mettent de calculer le pouvoir d’arrét.

102 =
T g
£ =
> ~ I (dE/dX)EIem_Proton
g 1= — (dE/dx) - Proton
= g ] E/dx)Elu:d_AIpha
é C N (dE/dx)Nucl_AIpha
m 10t
° E
102 =
10 L \ \ \ \ !
0 2 4 6 8 10
Energy (MeV)

Fig. 1.7: Pouvoir d’arrét des protons et alpha dans le PN3 de formule C15H1507

par le code SRIM [Biell].

1.3 Transfert linéique d’énergie ou pouvoir d’arrét

Le Transfert Linéique d’Energie (TLE) ou pouvoir d’arrét repré-

sente la perte d’énergie des particules incidentes traversant la matiére
par unité de longueur. Il mesure le ralentissement des particules char-
gées suite aux interactions élastiques et/ou inélastiques avec les élec-

DU W

. ASTAR : Stopping-power and range tables for helium-ions
. PSTAR : Stopping-power and range tables for protons

. ESTAR : Stopping-power and range tables for electrons

. SRIM : Stopping and Range of Ions in Matter.
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trons orbitaux du milieu ralentisseur. Son expression en mécanique re-
lativiste est donnée par la formule de Bethe-Bloch [Bet33] :

—dFE 22t 2mv? v? v?2 Gy
TLE = = NZ |1 —hn|ll—-——=)—-—=—-——
de  4weimev? [ N ( I ) N < c2> 7 }

avec :

z et v : la charge et la vitesse de la particule incidente,

m. et e : masse au repos et charge de 1’électron,

g0 = 8,854 10719 F.em™! : permittivité du vide,

¢ = 3.10% m/s : vitesse de la lumiére dans le vide,

Z : numéro atomique du milieu absorbant,

Cy : terme correctif d’effet de couche a basse énergie,

N : nombre de noyaux cibles par unité de volume,

I : potentiel moyen d’ionisation I(eV) = 9,1 x Z(1+1,92%3).

La formule de Bethe-Bloch est approximativement valable pour les
particules lourdes variant de quelques MeV (5 ~ 0,1) a des centaines
de GeV. A trés haute énergie (TeV), la perte d’énergie par la radiation
devient importante et la formule doit étre complétée par des termes
supplémentaires. A trés basse énergie, quand la vitesse de la particule
est comparable & celles des électrons atomiques, la formule n’est plus
valable.

1.4 Parcours et portée des particules chargées

La portée (range ou parcours projeté) correspond a la profondeur
maximale de pénétration d’une particule chargée dans un matériau;
cette grandeur pratique, est trés utile pour la conception d’écran pro-
tecteur contre les rayonnements ionisants.

Pour une méme particule, de méme énergie, le parcours peut étre dé-
terminé dans un matériau 2 connaissant celui du matériau 1 par la
formule :

B_pe [A
Ry  p1V As
Ri p2 A ) .
avec —, —, — représentant respectivement le rapport du parcours,
Ry p1” Ay

de la masse volumique et de la masse atomique d’un matériau 1 et
2. Le parcours moyen ou parcours CSDA (Continuous Slowing Down
Approximation) d’une particule chargée dans la matiére est le trajet
nécessaire pour que cette particule perde complétement son énergie
cinétique de maniére continue le long de sa trajectoire. Chaque particule
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incidente a un parcours individuel, la relation entre le parcours moyen
et le pouvoir d’arrét est :

E=0 Ey dE -1
R:/ S~YE :/ (—> dE
E=E, 0 dr

Lorsque 'énergie de la particule incidente tend vers zéro, le parcours
ne peut pas étre évalué car la formule de Bethe-Bloch n’est plus valable
aux basses énergies, on utilise alors la formule suivante :

Respa(Eo) = R(Epin) +/ (%) dE

Emin

ol E,,in est I'énergie minimale permettant d’obtenir 1’expression ana-
lytique valable du parcours et R(E,,;,) est une valeur déterminé expé-
rimentalement.

Les figures 1.9 et 1.10 représentent respectivement le parcours pro-
jeté des protons et particules alpha dans le détecteur solide de trace nu-

cléaire PN3 par les codes de simulation SRIM, MCNPX " et GEANT4 8.

Parcours projeté |

S

matier

Particules

Parcours moyen

Fig. 1.8: NNlustration du parcours projeté et du parcours moyen correspondant au
trajet d’une particule.

7. MCNPX : Monte Carlo N Particle eXtended.
8. GEANT4 : GEometry ANd Tracking.
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Fig. 1.9: Parcours projeté des protons dans le PN3.
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Fig. 1.10: Parcours projeté des alphas dans le PN3.

1.5 Interaction neutron-matiére

1.5.1 Propriétés

Le neutron est une particule neutre découverte en 1932 par Sir
James Chadwick d’énergie au repos 939,56 MeV /c?. Instable en de-
hors du noyau, il se transforme en un proton avec une période de 12
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min suivant la réaction de désintégration :

(1)11 >%P+g1e+8’7

Etant sans charge, son interaction avec les électrons du milieu est
moins importante (plus de 10° fois moins probable [Mac87]) qu’avec les
noyaux. Selon leur énergie, ils vont réagir différemment avec la matiére,
d’ott la classification de la table 4.2. Dans notre travail nous nous inté-
resserons plus particuliérement aux neutrons rapides et thermiques.

Nature des neutrons Energie
ultra froids < 100 neV
Froids < 25 meV
Lents ou thermiques 25 meV - 0,5 eV
Epithermiques 0,5 eV - 50 keV
Intermédiaires 50 keV - 1 MeV
Rapides 1 MeV - 20 MeV
Relativistes 20 MeV - 1 GeV
Ultra-relativistes >1 GeV

Tab. 1.1: Classification des neutrons selon leur énergie.

1. Neutrons rapides : Les sources radioactives de neutrons pro-
duisent des neutrons rapides ayant une énergie cinétique comprise
entre 1 et 20 MeV, ils sont facilement détectables par les instru-
ments de mesure par rapport aux neutrons thermiques ou lents.

2. Neutrons thermiques ou lents : Lorsque les neutrons rapides
interagissent avec un milieu peu absorbant, ils perdent progres-
sivement leur énergie par des processus successifs de diffusion
élastique et finissent par se thermaliser jusqu’a ce qu’ils soient
en équilibre thermodynamique avec le milieu. Ils acquiérent alors
une énergie qui suit une distribution de Maxwell-Boltzmann :

2 [ E\Y? E \ dE
N(E)E = — [ = S B
(E) ﬁ(kT) eXp( 2k:T> KT
avec

N(E)dE : le nombre de neutrons compris entre E et E+dE;
k : la constante de Boltzmann ;
T : la température absolue.

La valeur moyenne de I’énergie cinétique des neutrons lents a la
température ambiante T=20"C se situe autour de 25 meV, et leur
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vitesse v & 2200 m/s. Notons que la distribution de Maxwell-
Boltzmann passe par un maximum pour Eo=kxT.

1.5.2 Section efficace des neutrons

Les interactions des neutrons avec la matiére sont caractérisées par
leur probabilité d’interaction appelée section efficace microscopique o,
elle est exprimée en barn (1b=10"?*m?). On définit également la section
efficace macroscopique par la relation X (cm™!)=N.o o N représente le
nombre de noyaux par unité de volume. La somme des sections efficaces
de toutes les interactions possibles pour les neutrons d’une énergie don-
née est appelée section efficace totale oyt = Xio; (la section efficace
macroscopique totale est notée ), . ).

Lorsqu’un neutron traverse un milieu d’épaisseur L, la probabilité d’in-
teraction est donnée par Pexpression : 1—e(2=totat 1) on peut alors définir
le libre parcours moyen par la relation 1/, . . . A basse énergie (cas
des neutrons lents) les sections efficaces d’absorption (fission et cap-
ture) suivent approximativement une loi en 1/v.

De maniére analogue aux photons, les neutrons sont atténués dans la
matiére suivant la loi de Beer-Lambert :

@(x) — ¢06_ Ztotal Xz

avec
&(z) la fluence de neutrons sortant du milieu d’épaisseur x,
&y la fluence de neutrons incidents.

Il existe de nos jours plusieurs bases de données standardisées sur
les sections efficaces de différentes réactions en fonction de ’énergie des
neutrons incidents, les plus connues sont :

— ENDF Evaluated Nuclear Data File (USA),

— EAF European Activation File (UK),

— JENDL Japanese Evaluated Nuclear Data Library (Japon),

— CENDL Chinese Evaluated Nuclear Data Library (Chine),

— TENDL TALYS-based Evaluated Nuclear Data Library ,

— TENDL TALYS-based Evaluated Nuclear Data Library ,

— EXFOR EXchange FORmat for the transmission of experimental

nuclear reaction data.

1.5.3 Sources neutroniques

Contrairement aux radionucléides émetteurs v et [, il n’existe pas
de radionucléides naturels fissiles émetteurs de neutrons en dehors de
235U, par conséquent les neutrons sont produits dans des accélérateurs
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de particules, dans des réacteurs nucléaires, par fission spontanée ou
par réactions induites par des v ou «.

1.5.3.1 Accélérateurs de particules

Les neutrons sont produits dans des accélérateurs de particules dans
lesquels une source d’ions (1H,?H) est accélérée linéairement et focalisée
par des aimants afin d’impacter une cible mince (**Sc,Li, 2H, 3H). Les
réactions nucléaires entre la cible et les ions incidents produisent des
neutrons émis dans toutes les directions. L’énergie du neutron varie en
fonction de I'angle d’émission, elle est maximale dans la direction de la
particule incidente. Le principe de la production est schématisé par la
figure 1.11.

Vide Air libre

lons incidents
1H, 2H

<= Neutrons

Cible mince Support
45S¢, 7L, 2H, °H

Fig. 1.11: Schéma du principe de production des neutrons dans un accélérateur.

— Les réactions (p,n) sont endothermiques, elle nécessite une énergie
élevée ; pour des énergies peu supérieures au seuil, on obtient des
neutrons monoénergétiques ou quasi monoénergétiques variant de
quelques keV a des dizaines de MeV.

— Les réactions (d,n) sont en général exoénergétiques a ’exception
de quelques unes comme 2C(d,n) , 2H(d,n). Dans le tableau 1.2
sont données quelques réactions conduisant a la production de
neutrons monoénergétiques.

1.5.3.2 Réacteurs nucléaires

Les réacteurs sont a la fois une source intense de neutrons et de
photons provenant de la fission de combustible. Ils produisent envi-
ron 6.10'® neutrons par seconde et peuvent atteindre une puissance de
quelques mégawatt par réaction entretenue. Le spectre d’énergie des
neutrons issus des réacteurs nucléaires est continu et peut étre modifié
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Réactions | Q (MeV) | E,; (MeV) | E,; (keV) | E,o (MeV)
SH(p,n) - 0.764 1,019 63,7 -
TLi(p.n) 1,646 1,882 29,4 :
53c(p.n) 2,79 2.85 1.35 :
H(d,n) 3,265 5 5 2,45
3H(d,n) 17,6 - - 14,1
TBe(d,n) 3,79 - - 3,44
1N(d,n) 5,1 - - 4,8

Tab. 1.2: Quelques réactions utilisées pour la production de neutrons monoéner-
gétiques en fonction d’un angle donné dans un accélérateur. E,s et By,
représentent 1’énergie seuil. E, o est ’énergie des neutrons si les deutons
avaient une énergie nulle dans le cas des réactions (d,n) [Net78|.

en intensité et en énergie. Il existe plusieurs approximations analytiques
des spectres de fission dont les plus utilisés sont :

—F
- le spectre de Watt : n(E) = exp(—).(sinh(b x E))Y/?,
a

2 < = sh/BEAE
= — ¢ 4 s ,
VT VARB
- le spectre de Maxwell : n(E)dE = AVEe™ dE .
Quelques valeurs de A et T sont données dans le tableau 1.3 pour le

spectre de Maxwell.

- le spectre de Cranberg : n(E)

Noyau fissile A T
B3y 1,888 | 1,307
2357 1,872 | 1,290
239py 2,121 | 1,333

Tab. 1.3: Valeurs de A et T tirées de [Bla99].

Dans les réacteurs, les doses délivrées par le composant photon sont
du méme ordre voire supérieures a celles délivrées par le composant neu-
tron. Des écrans disposés entre le coeur et 'objet a irradier permettent
de faire varier le rapport entre les deux composantes. Un autre moyen
de produire des neutrons dans les réacteurs nucléaires consiste a utiliser
des réactions de spallation ; ces réactions sont induites par des nucléons
ou des petits noyaux s'ils sont animés d’une énergie cinétique élevée (de
10 MeV a quelques GeV) sur des noyaux lourds ou intermédiaires en
leur arrachant des fragments [Reu03].
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1.5.4 Sources isotopiques
1.5.4.1 Fission spontanée

Plusieurs nucléides transuraniens (Z > 92) lourds, artificiels pour
la plupart ont une probabilité de décroissance par fission spontanée
importante. Les radio-isotopes de fission spontanée les plus courants
sont le 252Cf et le 248Cm. Ils ont une décroissance par émission o de
probabilité respective 96,91% et 91,74% et par fission spontanée (pro-
babilité respective 3,09 et 8,39%). Le ?52Cf a une émission neutronique
de 2,314 neutrons s~ 'ug!, il présente un spectre de fission de Watt
(figure 1.12) d’énergie moyenne 2,1 MeV [Bal00], en plus il n’est pas
émetteur .

0.8

0.7

0.6

0.5

0.4

Normalized Fluence

0.3

0.2

0.1

1 10
Kinetic energy [MeV]

Fig. 1.12: Spectre de 2! Am-Be et de 252Cf de I'Institut de Radiologie et de Sureté
Nucléaire (IRSN)

252Cf : source de neutrons sur les installations de 'TRSN

Une partie de notre travail a été réalisée sur les installations de
I'IRSN, précisément sur l'irradiateur Van Gogh constitué de deux sources
radioactives 2! Am-Be et 2°2Cf. Nous avons utilisé uniquement la source
de 2*2Cf puisque notre groupe dispose d’une installation avec une source
21 Am-Be. Cette source (**2Cf) est entreposée dans un container en
polyéthyléne placé au pied de l'irradiateur. La source en position d’ir-
radiation est a une hauteur de 3,2 m au dessus du sol, ce qui limite le
bruit de fond dii aux neutrons diffusés sur le sol. Un banc d’étalonnage
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motorisé permet de placer les instruments au niveau de la source et a
toute position entre 0 et 2 m, la distance d’irradiation conventionnelle
étant 75 cm |Gre05).

ot

Débitmetre g Source 252Cf + sphére
» | Modératrice de D,0
Banc d’essai 4 4

Enceinte d’entreposageen |
polyéthyléne des sources

Fig. 1.13: Irradiateur Van Gogh de 'TRSN & Cadarache.

1.5.4.2 Source (a,n)

La production de neutrons est le résultat d’'un mélange associant
un isotope émetteur o (2 Am, 21%Po, 239Pu,8Pu, 22°Ra, 2" Ac, ?*2Cm,
24Ra) et un matériau cible leger ("Li, °Be, 1°B, !B, F). Le tableau
1.4 illustre quelques réactions (o, n). La cible de béryllium Be donne
le maximum de neutrons [Kno00| suivant la réaction :

a + Be— C +n Q=5,71MeV.

Les sources de PuBe et de !Am-Be sont génératrices de champs
mixtes (n,y), ce qui peut compliquer I'analyse spectrale des mesures
faites avec les détecteurs. Des méthodes de discrimination n/+ doivent
étre mises en place afin d’exploiter correctement les spectres neutro-
niques ; dans notre étude nous utiliserons une source 2** Am-Be décrite
ci-dessous et nos détecteurs (PN3 et LR115) sont transparents aux .

1. Source de neutrons a I’'TPHC
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Réaction Q (MeV) | Egenir (MeV) | Ab. nat [%]
"Li (a,n)'°B -2,790 4,382 92.4
9Be (a,n)'2C 5,701 - 100

0B (a,n)®N | 1,059 - 19,9
UB (a,n)“N 0,158 - 80,1
YF (a,n)??Na -1,952 2,362 100

Tab. 1.4: Quelques réactions (a,n)[Trol0]

Le groupe RaMsEs de I'IPHC a construit un irradiateur ou 1'uti-
lisateur peut manipuler une source de neutrons rapides de ?*' Am-
Be dont le spectre est représenté sur la figure 1.12, afin de ca-
ractériser les détecteurs de neutrons en routine. La source est
constituée d’'un mélange de poudre de dioxyde d’américium avec
du béryllium, qui permet ainsi de produire des neutrons rapides
suivant la réaction :

MAm — a + B'Np
a + "Be — BC* — 2C 4+ n + 4

Cette source que nous avons utilisée émet (2,244-0,10).10° neu-
trons par seconde avec une activité de 1 Ci (37 GBq) en émis-
sion «; elle émet aussi des photons de différentes énergies (3,216 ;
4,438 ; 9,641 MeV) grace a la désexcitation du ¥C. La source est
pilotée par un systéme pneumatique automatique qui en controle
la sortie et la rentrée. Au repos, elle est logée dans un cube de
polyéthyléne de dimensions 84 x84 x84 cm?® qui absorbe la totalité
des radiations neutroniques. Ce dispositif est dans une salle (fi-
gure 1.14) en beton de dimensions 404x413x 386 cm?, d’épaisseur
1 m afin d’éviter ’exposition externe des utilisateurs.

. Géométrie de la source de neutrons

La poudre de dioxyde d’américium est dans un godet en plomb
d’épaisseur environ 3 mm capable d’absorber les « et les v de basse
énergie (59 keV) de la source ?*'Am; cependant cette épaisseur
n’est pas suffisante pour absorber les raies de plus de 3,216 MeV
émise par la désexcitation du *C, d’ou la présence de champ
mixte n/7y.
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Tube en Al pour
le transfert de
la source

P/

Container en
polyéthyléne

Fig. 1.14: "Calibrateur" de I'TPHC en 3D.

23

23,8
25,8

Fig. 1.15: Géométrie de la source 2 Am-Be, les cotes sont en mm [AEA03].

1.5.4.3 Source (y,n)

Le principe de cette de réaction est de fournir suffisamment d’éner-
gie d’excitation & un noyau-cible via un photon (bombardement pho-
tonique) pour permettre ’émission d’un neutron. On parle alors de
photoneutrons. La réaction a lieu si ’énergie du photon incident est
supérieure a I’énergie de liaison du neutron le moins lié, qui est généra-
lement supérieure & 6 MeV, sauf dans le cas du béryllium (seuil a 1,67
MeV) et du deutérium (seuil a 2,21 MeV). C’est pourquoi les noyaux
cibles les plus utilisés dans la pratique sont le ?Be et le 2H suivant les
photo-réactions :

v+ Be— ®Be + n Q=—1,66MeV
v+ *H— 'H4+n Q=-223MeV
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1.5.5 Interactions des neutrons avec la matiére

Les interactions des neutrons avec la matiére sont de deux types :

la diffusion et 'absorption (Giotar = Odif fusion + Tabsorption) résumé dans
la table 1.5.

Interactions Sections efficaces
e diffusion élastique (n,n) Oélas
Diffusion = :
diffusion inélastique (n,n’) Cinélas
les réactions nucléaires (n,x) Oy
Absorption les réactions de fission (n,f) of
les réactions de capture (n,y) Oy

Tab. 1.5: Tableau récapitulatif des réactions neutrons-matiére.

1.5.5.1 La diffusion

Le ralentissement des neutrons rapides dans la matiére se fait prin-
cipalement par diffusion sur les noyaux des atomes ayant une masse
proche de celle du neutron.

1. La diffusion élastique : au cours d’une diffusion élastique, les
neutrons incidents interagissent avec les noyaux légers en leur
cédant une partie de leur énergie cinétique produisant ainsi un
noyau de recul (figure 1.16). La relation entre I’énergie du neutron
incident E,, et I’énergie cédée au noyau de recul E, dans le systeme
du laboratoire est obtenue a partir des lois de conservation de la
quantité de mouvement et de I’énergie. Si I'angle de diffusion du
neutron est 6, (F, son énergie, P, sa quantité de mouvement) et
celui du noyau de recul est 0, (E,, P,) on a :

E,
@ neutrondiffusé

Neutronincident E=0
6,
E, @ > @

Fig. 1.16: Schéma de diffusion élastique.

noyau de recul

(P,;>2 = (P2)’ + (P2)* = 2P, P, cos b,
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En combinant la relation E, = E,, — E, avec 'approximation non
relativiste P? = 2m,FE, on a finalement la relation entre E, et
E, :

MMy

Er = 4mEn COS2 Qr (12)
My, + My
En posant
My My
—g
. (M, + M)

la relation 1.2 devient : E, = £E, cos? 0,.
m,, = masse du neutron ;
m, = masse du noyau de recul.
En passant au systéme du centre de masse grace a la relation
20, = m — 0 [Val89], la relation 1.2 devient :
My My

Er = 2mEn(1 — COS ‘9) (13)
ou 6 représente 'angle de diffusion dans le systéme du centre de
masse. L'importance de 1’équation 1.3 réside dans le fait que les
distributions angulaires des noyaux de recul des diffusions élas-
tiques sont données dans le centre de masse. Il convient pour la
détection des neutrons par l'intermédiaire des noyaux de recul
d’utiliser des cibles composées d’atomes légers (masse voisine de
celle du neutron), plus particuliérement des atomes d’hydrogéne :
si my, = m, =~ myg alors £ = 1 et

E, = E, cos® 6, (1.4)

En effet, les noyaux légers sont les "ralentisseurs de neutrons" les
plus efficaces. Lorsqu’un neutron heurte un noyau lourd, il rebon-
dit en transférant trés peu d’énergie. Ces neutrons qui ont rebondi
ne seront pas diffusés par le nuage d’électrons légers autour du
noyau, mais continueront en ligne droite. Les matériaux composés
d’éléments légers seront utilisés dans notre étude pour "therma-
liser" les neutrons rapides. Dans une collision frontale (6, = 0)
la fraction maximale d’énergie 71 = E,/E, transmise au noyau
cible diminue lorsque la masse du noyau cible augmente comme
I'indique les valeurs du tableau 1.6.

la figure 1.17 représente la section efficace de diffusion élastique

des neutrons incidents sur des atomes de C, H, et O composants
essentiels de nos DSTN.
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Noyau cible | Masse atomique | Fraction maximale
transmise 1= FE,./E,
Hydrogéne 1 1
Deutérium 2 8/9 ~ 0,89
Hélium 4 16/24 ~ 0,64
Carbone 12 48/169 ~ 0,28
Oxygéne 16 64/289 ~ 0.22

Tab. 1.6: Fraction maximale d’énergie de neutron transférable aux noyaux de recul
lors d’une collision frontale.

— Hydrogen
— Carbon
— Oxygen

10

Cross-section (b)

10t

10 10" 10° 10® 107 10° 10° 10* 10® 102 10* 1 10 107

Incident energy (MeV)

Fig. 1.17: Courbe de section efficace de neutrons incidents sur des atomes de C, O,
H; seul H ne présente pas de résonance.

L’énergie moyenne des neutrons aprés "n" chocs elastiques sur
des noyaux d’hydrogeéne est donnée par la relation [Kur35| :

= R ELEE B
" fuEEE 2

avec

w0 st (2)

f,(E) est la fonction représentant la forme du spectre de neutrons
en fonction de ’énergie,
E; est ’énergie initiale du neutron.

2. La diffusion inélastique(n,n’) :
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Lors d’une collision inélastique avec un noyau, un neutron peut
étre absorbé momentanément ; le noyau ainsi composé est dans un
état excité. Il se désexcitera par émission gamma ou conversion
interne en émettant un nouveau neutron, moins énergétique. Ce
processus n’est possible que pour des neutrons rapides, car I’éner-

gie des neutrons lents n’est en général pas suffisante pour exciter le
noyau. Autrement, le noyau reste dans 1’état métastable ; il s’agit

des réactions a seuil. Le tableau 1.7 illustre le seuil énergétique
nécessaire pour une diffusion inélastique sur quelques éléments

[Bar85]. Dans toutes diffusions inélastiques il n’y a pas conserva-

tion de I'énergie cinétique aprés collision.

Eléments | Seuil de diffusion inélastique (MeV)
C 4,40
0) 6,10
Al 0,85
Si 1,30
Fe 0,85
Pb 0,60

Tab. 1.7: Seuil d’énergie de diffusion inélastique pour différents éléments.

— Les réactions de fission (n,f)

Les neutrons de toute énergie réagissent avec des éléments lourds
comme 233U, 2°U et 2Pu pour former un noyau composé in-
stable qui se désintégre ensuite en fragments de fission en émet-
tant des neutrons rapides. La section efficace est plus grande
pour les neutrons lents. Pour les nucléides tels que le 232Th et
2387, la fission n’a lieu que pour des énergies du neutron supé-
rieures & 1 MeV (figure 1.18). Cette propriété est exploitée dans
les dosimétres de neutrons basés sur 1'utilisation d’éléments fis-
siles, pour séparer la composante rapide des thermiques.

Les réactions nucléaires (n,nx)

Dans ces réactions, le noyau cible en absorbant un neutron
forme un noyau composé qui en se désexcitant émet de nou-
veaux neutrons ou des particules chargées (proton, alpha). La
plupart des réactions nucléaires (n,x) sont endoénergétiques (Q
< 0), par conséquent le neutron doit disposer de ’énergie suf-
fisante (réaction a seuil) pour que la réaction se produise ; tou-
tefois, il existe des exceptions (réactions exoénergétiques). La
connaissance des paramétres (angle de diffusion, énergie de ré-
action) concernant les particules chargées créées par ce type de
réaction 1°B(n,a)"Li, *He(n,p)*H, %Li(n,a)*H de sections effi-
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Fig. 1.18: Section efficace de fission de 233U et 238U.

caces élevées (figure 1.19) permet en principe de remonter aux
caractéristiques des neutrons incidents (neutrons lents). Le ta-
bleau 1.8 |[Guall] illustre quelques exemples de réactions nu-
cléaires (n, particules chargées).

Cible Reéactions

B B + n— a (1,47 MeV) + 7Li (0,84 MeV) + ~ a 94%
B + n— a (1,78 MeV) + "Li (1,01 MeV) + ~ a 6%

SLi SLi + n— %H (2,72 MeV) + a (2,05 MeV)

SHe SHe + n — °H (191 keV) + p (573 keV)

Tab. 1.8: Quelques réactions (n,x)

— Les réactions de capture radiative (n,y)

Le noyau de 'atome cible capture le neutron incident, le nou-
veau noyau composé posséde une énergie d’excitation élevée qui
est la somme de 'énergie cinétique du neutron incident et de
son énergie de liaison dans le noyau composé. Le noyau excité
revient dans son état fondamental en émettant un ou plusieurs
photons accompagné de conversion d’électrons comme l'illustre
ces réactions :

Cd + n—
PGd + n—

B7Gd + n—

BCd* — MCd + v (558 keV)
B6GA* — Gd + v (0,09; 0,20; 0,30 keV)
B8GA* — 8Gd + v (0,085 0,18; 0,28 keV)

Le phénomeéne d’activation a lieu si le noyau résiduel formé
aprés la capture est radioactif. Plus la vitesse des neutrons est
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Fig. 1.19: Section efficace de quelques réactions nucléaires extraites de la base de
données /ENDF /B-VIL.0.

petite, plus la section efficace de capture radiative est grande et
d’ordre de grandeur trés variable selon les nucléides. Le compor-
tement des courbes de sections efficaces (figure 1.20) présente
des similarités plus ou moins systématiques, ainsi on a :

e un comportement général inversement proportionnel a la
vitesse des neutrons; cette loi en "1/v"est le plus souvent bien
suivie dans le domaine des neutrons thermiques (en dessous de
I'électronvolt) ;

e un comportement complexe avec une courbe présentant de
nombreux "pics" passablement irréguliers dans le domaine épi-
thermique, typiquement entre quelques eV et quelques keV ; ces
pics sont appelés "résonances" de la section efficace.

Nous utiliserons dans notre travail une coquille de Cd de rayon
15,30 cm et d’épaisseur 0,8 mm afin d’absorber les thermiques
produits par la modération & ’eau lourde d’une source de 2*2Cf.

1.5.6 Autres sources de neutrons

Les autres sources de neutrons sont :

— les rayons cosmiques : les neutrons de basses énergies (< a 10
MeV) sont les produits de I’évaporation des noyaux atmosphé-
riques initialement excités par les particules primaires de hautes
énergies. Leur distribution angulaire est quasi-isotrope. Les neu-
trons de hautes énergies proviennent du choc direct entre les pro-
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Fig. 1.20: Section efficace de quelques reactions nucléaires (n,7y) extraites de la base
de données /ENDF/B-VII.O.

tons de hautes énergies et les noyaux de I'atmosphére au cours
des réactions en chaine périphériques (au départ de la gerbe de
particules secondaires). Ils présentent une distribution angulaire
anisotrope, car ils sont produits de fagon privilégiée en direction
de la surface de la Terre. La présence de ces neutrons en haute

atmosphére est génante pour 1’électronique embarquée.

— la spallation : c’est une réaction au cours de laquelle des protons
trés énergétiques (= 1 GeV) vont collisionner une cible afin de
produire des neutrons.

— les réactions de fusion constituent aussi une source de production
de neutrons.

1.5.7 Détection des neutrons

Deux problématiques se posent quant a la détection des neutrons.
La premiére est celle récurrente de la discrimination entre neutrons
et photons généralement produits en méme temps. Les détecteurs que
nous utiliserons dans ce travail sont transparents aux rayonnements

gamma.

La deuxiéme problématique est que le neutron n’interagit pas direc-
tement avec la matiére, de ce fait sa détection s’effectue grace a des
particules secondaires chargées produites lors de la diffusion et/ou de
la capture dans la matiére.
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1.5.7.1 Détection des neutrons grace aux protons de recul

Dans la section 1.5.5.1 il a été montré que pour une collision frontale

la fraction d’énergie transmise est maximale pour les atomes d’hydro-
géne, par conséquent les matériaux fortement hydrogénés constituent
les meilleures candidats pour produire des noyaux de recul (protons)
détectables par les instruments de mesure. Le convertisseur le plus uti-
lis¢ pour la diffusion élastique H(n,p)n est le Polyéthyléne (PE) de
formule (CHz),,.
Nous n’utiliserons pas de convertisseur PE dans la mesure ou le PN3
(49% d’hydrogeéne ; ny ~ 24.10*2cm™3) peut jouer le role de conver-
tisseur et de dosimétre avec une réponse trés proche des dosimeétres
mixtes (PN3 + PE).

1. Distribution angulaire des protons de recul

La figure 1.21 dont les données proviennent de la base ENDF /B-
VII.O représente la distribution angulaire des protons de recul
pour des énergies de neutrons de 1 eV, 500 keV, 1 MeV, 5 MeV
et 10 MeV dans le référentiel du centre de masse. La distribution
est uniforme lorsque 1’énergie des neutrons est inférieure ou égale
a 1 MeV et quasi uniforme a 10% prés entre 1 et 10 MeV. Dans le

0.54
N —E, =1eV
N —E, = 500keV
— 053 — —E, = 1MeV
) - E, = 5MeV
2 - —E, = 10MeV
c 052 — n
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= N
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Fig. 1.21: Distributions angulaires des protons de recul résultant de la diffusion
élastique de neutrons dans le centre de masse.

systéme du laboratoire, cette distribution angulaire a une forme
paraboloide dont les minima sont nul ou quasi nul pour des angles
de 0 & 90" avec un maxima a 45°.

2. Distribution en énergie des protons de recul
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Fig. 1.22: Distributions angulaires des protons provenant de la diffusion élastique
des neutrons dans le systéme du laboratoire [A1109].

L’équation 1.4 ou le noyau cible est le proton s’écrit comme suit
dans le systéeme du laboratoire :

E, = E, cos® 0, (1.5)

et dans le systéme du centre de masse :

E,
E,= 7(1 — cosf) (1.6)
La diffusion élastique étant le processus majeur dans la création de
protons de recul, la probabilité pour qu’'un proton ait une énergie
comprise entre E, et dE, est :

@dw — @27( sin @ [Ben07] (1.7)

oF| 04

P(Ep)dEp -

o(0) = section efficace différentielle angulaire de diffusion ;
o4 = section efficace totale de diffusion.
Puisque la diffusion élastique de neutrons sur les protons dans

le centre de masse est isotrope pour des énergies inférieures a 10
MeV, on a par symétrie sphérique :

%) _ ﬁ (1.8)

Grace aux équations 1.6, 1.7, 1.8 :
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P(E,)=—  si E,<E,
P(E,)=0 si E,>E,

La représentation graphique (figure 1.23) de la fonction P(E,) =
1/E, est rectangulaire et met en évidence I'uniformité de la dis-
tribution en énergie des protons de recul.

P(E,)

S

n Energie

Fig. 1.23: Distribution énergétique des protons de recul provenant de la diffusion
élastique des neutrons dans le systéme du centre de masse.

1.5.7.2 Détection des neutrons grace aux particules alpha

La détection des neutrons thermiques se fait via les réactions nu-
cléaires du type (n, particules chargées). En effet I'utilisation de conver-
tisseur & section efficace trés élevée comme le 1B, 3He, et le °Li permet
de créer des particules chargées alpha détectables par les différents ins-
truments en dosimétrie (figure 1.24). Nous avons utilisé deux types de
convertisseurs borés, I'un connu sous le nom de BE10 (constitué de 1°B
4 99%) et 'autre BN1 (Bore Naturel constitué de 1B a 20% et de ''B
a 80%).

1. Caractéristiques des convertisseurs borés utilisés

La société DOSIRAD [Sar10] spécialisée dans les ventes des "films

nucléaires" nous a fourni les convertisseurs BE10 et BN1 utilisés

pour nos expériences. Les données du constructeur montrent que

le BE10 et le BN1 sont tous deux composés de trois parties :

— une couche de support en PET (Polyéthyléne Téréphtalate) de
100pum d’épaisseur, de formule brute C1oHgOy ;
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Fig. 1.24: Schéma de principe de détection de particule alpha par la réaction
0B (n,a)"Li.

— une couche d’accrochage de 2 pm composée de SARAN F-310
(Polyvinyl Dichloride) ;

— une couche active de 92% de poudre de bore naturel (BN1) ou
bore 10 (BE10) et de 8% de résidu de liant organique (70%
de méthyléthylcétone de formule brute C4HgO, 25% d’esters
méthyliques et 5% de cyclohexane) d’épaisseur 40 pm.

2. Autres convertisseurs

Il existe d’autres types de convertisseurs de neutrons thermiques
comme :

— le nitrate de lithium naturel LiNOsg ;

— le tétraborate de lithium LisB,O7 ;

— I’élastobore B4C;

— le fluorure de lithium LiF ;

— l'ortho-carborane CsB1gH1s ;

— Le téflon CoFy4 dopé au bore ou au lithium.

1.6 Dosimétrie

La dosimétrie est I'un des outils de la radioprotection, elle a pour
objet de quantifier la dose absorbée par I'organisme humain et les dé-
gats biologiques y résultant. Pour évaluer les effets observés en fonction
des quantités de rayonnement regues en un lieu (dosimétrie de zone)
ou sur une personne (dosimétrie individuelle), on se référe a des gran-
deurs et unités de mesures définies par 'TCRU? [[CRP96] suivant que

9. ICRU : International Commission on Radiation Units and measurements
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I’on considére des sources, des champs de rayonnements, ou des cibles
irradiées.

La radioprotection est 1’ensemble des dispositions (régles, normes,
procédures), des moyens de prévention et de surveillance visant a em-
pécher ou réduire les effets nocifs des rayonnements directement ou
indirectement ionisants produits sur des personnes, y compris les at-
teintes portées a l'environnement conformément aux normes prévues
par la législation et les réglements en vigueur. Les grandeurs en radio-
protection peuvent étre classées en trois grandes catégories :

- les grandeurs physiques ;
- les grandeurs de protection ;
- les grandeurs opérationnelles.

1.6.1 Les grandeurs physiques

Les grandeurs physiques sont des grandeurs accessibles quantitati-
vement par le calcul ou par la mesure. On distingue parmi ces gran-
deurs : ’énergie, 'activité, le taux d’émission, I'intensité d’émission, les
grandeurs radiométriques et dosimétriques.

1.6.1.1 Les grandeurs radiométriques

Elles servent a caractériser le champ de rayonnements, on peut citer
le flux, la fluence et le débit de fluence. La fluence @ représente le
nombre de particules incidents dN sur une sphére de section droite dS :

dN
b =—"
ds i
Le débit de fluence @ est défini comme la dérivée de la fluence par
¢ an t p dd d*N
apport au temps @ = — = .
TApPoTh At TP dt — dids

Le flux qui n’est pas a confondre avec la fluence est défini comme le

nombre de particules émises, regues ou transférées par unité de temps
dN

dt
1.6.1.2 Les grandeurs dosimétriques

Elles caractérisent l'effet physique des rayonnements sur la matiére
en terme d’énergie transférée ou recue.

1. Le Kerma ou dose transférée
Le Kerma (Kinetic Energy Released in MAtter) est défini par la

formule : K = g ou dE; est la somme des énergies cinétiques
m
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initiales de toutes les particules chargées mises en mouvement par
les particules incidentes dans I’élément de volume de masse dm. I1
traduit le transfert d’énergie aux particules secondaires chargées
directement ionisant. Son unité est le Gray (J.kg™'). Le Kerma
est donc utilisé pour caractériser les effets des rayonnements in-
directement ionisants comme les photons et les neutrons.

2. La dose absorbée

La dose absorbée D est le quotient de ’énergie moyenne AE cédée
par le rayonnement a I’élément de matiére de masse Am ; elle est

AE

exprimée en Gray (J.kg™') : D = . La dose absorbée est bien
m

définie pour la matiére inerte, par contre, elle ne rend pas compte
des effets biologiques des rayonnements sur les tissus vivants, d’ou
la nécessité de définir des grandeurs de protection.

1.6.2 Les grandeurs de protection

L’effet des rayonnements sur l'organisme ne dépend pas unique-
ment de la dose absorbée mais également de la nature du rayonnement
et de la radio-sensibilité des tissus ou organes exposés. Les grandeurs
de protection ne sont pas mesurables et sont définies dans les recom-
mandations de 'ICRP ' [[CRP07]. Elles permettent de fixer les limites
d’exposition externe et interne.

1.6.2.1 Dose Equivalente

Tous les rayonnements ne produisent pas le méme effet biologique
pour une méme dose absorbée; & dose absorbée égale pour un méme
tissu, certains rayonnements sont plus néfastes que d’autres. Pour ex-
primer cet effet, 'ICRP a défini un facteur de pondération radiologique
Wgr dépendant de la nature et de I’énergie du rayonnement R. La dose
équivalente a pour expression Hy = ) rWRrDr r ot Dr R est la dose
absorbée moyenne dans I'organe ou le tissu T pour un rayonnement R ;
son unité est le Sivert (Sv). Les valeurs du facteur de pondération sont
données dans le tableau 1.9.

1.6.2.2 Equivalent de dose efficace ou dose efficace

Chaque tissu ou organe, posséde sa propre radio-sensibilité. Ainsi
pour une méme dose équivalente (Hr) nous avons des risques et ef-
fets biologiques différents en fonction du tissu ou de l'organe irradié.
C’est pourquoi 'TCRP a introduit une grandeur caractérisant 1’effet des

10. ICRP : International Commission on Radiological Protection.



1. Interactions Rayonnement-Matiére et dosimétrie

36

Rayonnement Gamme d’énergie Valeur de Wp
voet e, T, uT Toute énergie 1

p,mt, Toute énergie

«, fragment de fission, Toute énergie 20

ions lourds

Neutrons

E, <1MeV 2,5+ 18, 2¢~ n(En)7/6
1 MeV < E,, <50MeV 5+ 17¢—(n2En)*/6
E, > 50 MeV 2,5+ 3, 95— (N 0,04E,)7/6

Tab. 1.9: Valeurs de Wg selon les recommandations de 'ICRP [ICRPO7].

rayonnements sur les tissus et organes appelé dose efficace E. L’équi-
valent de dose efficace (ou dose efficace) est la somme des doses équi-
valentes dans les différents organes ou tissus, pondérées par le facteur
tissulaire Wp. Ce facteur représente la radiosensibilité du tissu consi-
déré; quelques valeurs sont données dans le tableau 1.10. La formule
suivante traduit I'expression de la dose efficace : £ = ZT WrHr =

ZT WT ZR DTvR

Tissu ou organe W1 donnée en %

Gonades 0,08

Moelle osseuse (rouge) 0,12

Colon 0,12

Poumon 0,12

Estomac 0,12

Vessie 0,04

Sein 0,12

Foie 0,04

(Esophage 0,04

Thyroide 0,04

Peau 0,01

Surface des os 0,01

Cerveau 0,01

Glandes salivaires 0,01

Autres tissus ou organes 0,12

Total 100

Tab. 1.10: Facteurs de pondération tissulaire [[CRPO07]

1.6.2.3 Dose engagée

La dose engagée, contrairement aux doses équivalente et efficace,
concerne 1’exposition interne résultant de I'incorporation d’un radionu-
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cléide. Dans ce cas la durée de l'irradiation est liée a la période physique
et a la période biologique de décroissance du radionucléide incorporé.
On définit la dose équivalente engagée et la dose efficace engagée comme
suit :

— dose équivalente engagée Hr(7) = [°77 Hp(t)dt

= Ju

— dose efficace engagée E(7) = > . WrHrp(T).

1.6.3 Grandeurs opérationnelles

Les grandeurs de protection n’étant pas mesurables, 'ICRU a intro-
duit le concept de grandeurs opérationnelles avec pour objectif d’esti-
mer de fagon "raisonnable" les grandeurs de protection. Pour les diffé-
rentes expositions aux rayonnements ionisants, il existe deux types de
grandeurs opérationnelles destinées a :

— la surveillance des zones de travail et de ’environnement : ce
sont 1’équivalent de dose ambiant H*(d) et I’équivalent de dose
directionnel H’(d,«) ;

— la surveillance individuelle des personnes caractérisée par 1’équi-
valent de dose individuel en profondeur Hy(d).

1.6.3.1 Dosimétrie de zone ou d’ambiance

L’ICRU utilise une sphére ! de 30 cm en matériau équivalent tissu
qui représente le corps humain pour définir les grandeurs opération-
nelles de zone. Ces grandeurs opérationnelles se référent a la dose équi-
valente en Sievert qui existerait dans la sphére si cette derniere était
placée dans le champ de rayonnement.

1. Equivalent de dose ambiant

Noté H*(d), il correspond & 1’équivalent de dose en un point d’un
champ de rayonnement qui serait produit par le champ corres-
pondant expansé et unidirectionnel dans la sphere ICRU, a la
profondeur d, sur le rayon faisant face a la direction du champ
unidirectionnel selon la norme ISO 21909 [AFNORO05|. La pro-
fondeur recommandée est 10 mm d’ou I’écriture H*(10). Notons
que cette grandeur convient essentiellement pour ’estimation des
doses dues aux rayonnements fortement pénétrants; les appareils
de controle d’ambiance sont calibrés majoritairement a partir de
H*(10) et donne une estimation raisonnable de la dose efficace.

11. Sphére ICRU : composé de 76,2% d’oxygéne, 11,1% de carbone,10,1% d’hydrogéne

et 2,6% d’azote, de masse volumique 1 g.cm™3.
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2. Equivalent de dose directionnel

L’équivalent de dose directionnel H’(d,f2) en un point dans le
champ de rayonnement est la dose équivalente qui serait produite
par le champ de rayonnement & une profondeur d (en mm) dans
la sphére ICRU, sur un rayon et dans une direction spécifiée (2.
La profondeur recommandée est 0,07 mm ou 3 mm d’out les nota-
tions H'(0,07,(2), H'(3,(2). Cette grandeur est communément uti-
lisée pour estimer les doses dues a des rayonnements faiblement
pénétrants.

1.6.3.2 Dosimétrie individuelle

Equivalent de dose personnel en profondeur H,(d)
L’équivalent de dose personnel en profondeur H,(d) est I’équivalent de
dose dans un tissu mou (identique au matériau équivalent au tissu de
I'ICRU) & un point spécifique de la surface du corps et & une profondeur
recommandée de 10 mm pour le corps entier. D’autres valeurs sont
préconisées par 'ICRU :

— 0,07 mm pour la peau (rayonnements faiblement pénétrants) :

H,(0,07) ;

— 3 mm pour le cristallin (rayonnements faiblement pénétrants) :

H,(3).
C’est la grandeur Hy(10) qui est mesurée par un dosimétre porté a la
surface du corps humain. Pour la calibration des dosimétres personnels
une série de recommandations a été définie en utilisant un fantéme pa-
rallélépipédique (PMMA) de polyméthacrylate de méthyle (CsHsO2),
de dimensions 30x30x 15 cm contenant de I'eau [AFNOROO]. Pour l'ir-
radiation, le dosimétre individuel sera fixé sur la face avant du fantéme
comme l'indique la figure 1.25.

Des fantomes anthropomorphiques plus ou moins complexes sont uti-
lisés dans des simulations pour la détermination des grandeurs de pro-
tection ; ces fantdmes représentent "un homme type" dans des champs
d’irradiation standard. Il existe deux types de fantémes anthropomor-
phiques a savoir :

— les fantébmes mathématiques : les différents organes du corps
sont définis & ’aide de combinaisons d’équations de formes géo-
métriques simples (sphéres, cylindres, cones, tores, ellpsoides ...).
L’avantage de ce type de fantome est qu’il est facile a coder en un
temps de calcul rapide. Cependant sa simplicité ne permet pas de
définir certains organes complexes comme la moelle rouge.
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Fig. 1.25: Fantome de calibration de 'installation Van Gogh de 'TRSN.

— les fantomes voxelisés : c’est une représentation du corps hu-
main a partir d’'image tomodensitométriques ou par IRM. L’ ICRP
103 utilise des fantomes numériques de référence pour le calcul des
équivalents de dose a l'organe et tissue. Sur la figure 1.26 nous
avons un exemple de fantome mathématique et voxelisé.

Fig. 1.26: De la gauche vers la droite un fantéme mathématique et un fantome
voxelisé.
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1.6.3.3 Grandeurs opérationnelles et limites annuelles de dose

Les grandeurs opérationnelles étant de bons estimateurs des gran-

deurs de protection, elles peuvent étre reliées aux limites annue
dose efficace et équivalente. La figure 1.27 et le tableau 1.11 rés

lles de

ument

respectivement les relations entre différentes grandeurs en radioprotec-

tion et les limites réglementaires de doses d’exposition.

Grandeurs
Radiométriques
* Fluence

Grandeurs \L
Physiques
Grandeurs Calcul Grandeursde
Dosimétriques Wgret Wy, Protection
* Dose absorbée * Dose Efficace E
* Kerma * Dose équivalente H;

Estimation

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

« Equivalent de dose individuel Hp(d)
N

Etalonnages

Grandeur mesurée

Fig. 1.27: Relation entre les grandeurs physiques, opérationnelles et de protection

[JimO07].
Grandeurs de protection Grandeurs Limite
Travailleurs opération-
nelles
Dose efficace H, (10) 20 mSv/an
en moyenne
sur H ans
Dose équivalente | Peau, mains, pieds | H, (0,07) 500 mSv/an
Cristallin H, (3) 150 mSv/an
Dose efficace H, (10) 1 mSv/an en
Public moyenne sur
5 ans
Dose équivalente | Peau, mains, pieds | H, (0,07) 50 mSv/an
Cristallin H, (3) 15 mSv/an

Tab. 1.11: Valeurs de limites recommandées (ICRP publication 60).
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1.7 Dosimétres

Les grandeurs opérationnelles sont accessibles par les dosimétres
actifs et passifs. Dans ce travail, nous utiliserons essentiellement un
dosimeétre passif.

1.7.1 Dosimétres actifs

Les dosimétres actifs ou encore détecteurs semi-conducteurs me-
surent 1’équivalent de dose en temps réel; ils sont basés sur 'électro-
nique et exploitent I'ionisation ou I'excitation des atomes lors de 'inter-
action avec la matiére constituant le dosimétre. L’information donnée
en temps réel est non seulement en dose intégrée mais aussi en dé-
bit de dose. L’une des difficultés majeures relative a 1'utilisation des
dosimeétres actifs en dosimétrie neutron est la discrimination entre les
neutrons et les photons; pour y arriver, la séparation des signaux par
des procédés électroniques est utilisée. Notre laboratoire a développé
un dosimétre opérationnel neutron avec la technologie des capteurs
CMOS 2 de type MIMOSA 3. En effet, cette technologie proposée en
physique des particules pour la trajectographie des particules au mi-
nimum d’ionisation se compose d’une couche protectrice de SiOs et
d’une couche épitaxiale (couche sensible de détection) de silicium pur
de quelques pm d’épaisseur déposée sur un substrat de type P for-
tement dopé. Plus I’épaisseur de la couche sensible est faible, plus le
capteur est transparent aux rayonnements gamma avec une sensibilité
plus basse. La structure de détection se compose de deux éléments :
un puits profond de type N qui joue le réle d’élément collecteur de la
charge et un puits de type P utilisé comme substrat pour 1’électronique
de lecture de chaque pixel. Contrairement aux anciens systémes & mi-
cro pistes, il n'y a pas de champs électriques forts de collection de la
paire électron-trou dans la technologie CMOS, la collection se fait par
diffusion pure sur plusieurs micrométres de distance. Marie Vansdalle
[Van11]| a apporté la preuve expérimentale que les capteurs CMOS pou-
vaient étre utilisés comme dosimétre neutron, toutefois elle a aussi mis
a nu les faiblesses de ce dispositif dans sa thése de doctorat soutenu en
2011. Au cours des tests du capteur CMOS en dosimétrie neutron, nos
dosimeétres passifs ont servi de témoin.

12. CMOS : Complementary Metal Oxide Semiconductor
13. MIMOSA : Minimum Ionizing MOS Active Pixel
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1.7.2 Dosimétres passifs

Contrairement aux dosimétres actifs, les passifs ne permettent pas
de suivre en temps réel les fluctuations de I’équivalent de dose. Pour
la dosimétrie individuelle passive des neutrons, la norme ISO 21909
[AFNORO5]| présente cing classes de détecteurs passifs de neutrons uti-
lisables comme dosimétres individuels dans certaines ou toutes les par-
ties de la gamme d’énergie neutronique s’étendant de 25 meV a 20
MeV :

- dosimeétres a émulsions nucléaires (DEN) ;

- détecteurs solides de traces nucléaires (DSTN) ;

- dosimétres thermo-luminescents a albédo (DTLA);

- dosimeétres a émulsions surchauffées (DES) ;

- détecteurs a chambre d’ionisation (DIC).

Dans notre étude nous utiliserons parmi les détecteurs cités ci-dessus,
un seul type de détecteur, a savoir les détecteurs solides de traces nu-
cléaires (DSTN) pour la dosimétrie neutron et radon. La sensibilité des
DSTN varie en fonction des neutrons (thermique, intermédiaire ou ra-
pide) de telle sorte que plusieurs d’entre eux doivent étre associés a des
convertisseurs pour répondre aux besoins actuels de la dosimétrie.

1.7.2.1 Historique et Principe des DSTN

Lorsque le rayonnement se propage dans la matiére, il laisse des
traces latentes. Ce phénomeéne a été observé pour la premiére fois en
1958 par D.A Young [Youbh8| dans un cristal de LiF préalablement en
contact avec une feuille d’'uranium. Une année plus tard Silk et Barn
[Sil59] observérent des zones de dommage (encore appelées traces la-
tentes) dans le mica en utilisant un microscope électronique a transmis-
sion. Fleicher et al [Fle65] menérent plusieurs travaux et améliorérent
les précédents en décrivant les mécanismes de développement chimique,
de formation des traces dans des matériaux comme les minéraux, plas-
tiques ou verres. Depuis lors, il y a eu une diversification du champ
d’application des détecteurs solides de traces nucléaires dans des do-
maines aussi variés que la géologie, la biologie, I’archéologie, la physique
nucléaire, I’étude des météorites, des échantillons lunaires.

Il y’a de grandes différences entre les traces latentes des deux grandes
familles de détecteurs solides que sont :

— les minéraux (verre, mica, apatite, quartz, ...), les matériaux or-
ganiques polymeéres tels que les dérivés cellulosiques (nitrate de
cellulose, di-acétate et tri-acétate de cellulose) ;

— les polycarbonates (CR-39, Lexan...).
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1. Les détecteurs dérivés des minéraux organiques poly-
meéres : le LR115

Il s’agit d’'un film en couche mince de marque Kodak. Il est consti-
tué d’une couche de nitrocellulose (C¢HgN2Og) de 12 pm d’épais-
seur moyenne, teintée en rouge et d’un support inerte de 100 pm
en polyester. Le nitrate de cellulose est parmi les DSTN les plus
sensibles aux particules alpha. Il peut enregistrer des particules
d’énergie comprise entre 1,4 et 4,7 MeV avec un angle d’incidence
pouvant aller jusqu’a 50°C. Les particules alpha traversent ce type
de détecteur laissant des trous de diamétres variables en fonc-
tion de I'énergie incidente. L’insensibilité du LR115 aux rayon-
nements électromagnétiques et aux électrons présente un grand
intérét pour son utilisation en champs mixte de rayonnements
n/7y.

2. Les détecteurs dérivés des polycarbonates : les PADC
L’utilisation d'un polymeére a base de carbonate de poly-allyldiglycol,
connu sous la dénomination commerciale de CR-39 (Columbia
Resin N°39) pour la détection des traces d’ions fut suggéré par
Cartwright et al [Car78]. Ce polymére massif transparent, de for-
mule chimique brute Ci;2H1307 est utilisé dans l'industrie de la
lunetterie, il offre a la fois une large gamme d’énergie et de type
d’ion détectable lorsqu’il est utilisé en tant que DSTN. De nou-
velles générations de films conditionnés et codés par différents
fournisseurs pour avoir une identification unique sont commer-
cialisées sous le nom de PN3 et neutrak (figure 1.28); les films
CR-39 classiques sont commercialisés sous forme de feuilles de
différentes épaisseurs. Les PN3 manufacturés par APVL ! et les
neutrak 144-J fournis par Landauer Europe ' (dont les caracté-
ristiques sont décrites dans le tableau 1.12) seront utilisés pour la
dosimétrie neutron dans notre étude. Il existe plusieurs marques
de PADC, on peut citer : les PM32, PM355, PM500, Makrofol®),
Lexan® ...

1.7.2.2 Géométrie des traces observées dans les PADC

Lorsque les particules chargées interagissent avec le PADC, il y a
brisure des liaisons intermoléculaires et formation de traces latentes; la
révélation de ses traces dépend essentiellement des conditions de trai-
tement chimique (concentration de la solution, agitation uniforme de la
solution, température, durée du décapage), de 'angle d’incidence et de

14. http ://www.apvl.com
15. http ://www.landauer-fr.com/dosimetres neutrons_neutrak.html



1. Interactions Rayonnement-NMatiére et dosimétrie 44

Fig. 1.28: PN3 et Neutrak de dimensions respectives 20x25x1,5 mm; 19x9x0,8

mm.
Composition chimique C12H1507
PN3: 1,32 g.cm™>
Densité Neutrak : 1,32 g.cm™3
CR-39:1,29 g.cm™3
Poids moléculaire 274 g.mol !
Nombre d’électrons / molécule 146
A/Z 1,877
Potentiel d’ionisation 70,19 eV
Densité électronique 1,24x10%% g.cm™3
Indice de réfraction 1,5
Seuil d’enregistrement 7/ 10

Tab. 1.12: Caractéristiques des DSTN.

I’énergie de la particule incidente. La forme des traces révélées (figure
1.29) régie par 'action simultanée de la solution chimique le long des
trajectoires des particules et sur ’épaisseur du détecteur conduisent a
considérer deux parameétres physiques a savoir :

— la vitesse d’attaque chimique surfacique du détecteur Vg ;

— la vitesse d’attaque chimique des traces latentes Vr ;
et les paramétres géométriques comme le diamétre et la hauteur des
cones caractéristiques des traces.

1.7.2.3 Les paramétres physiques liés aux DSTN

1. La vitesse d’attaque surfacique

Elle correspond a la vitesse avec laquelle 1’épaisseur du détecteur
est décapée lorsqu’il est soumis a un traitement chimique pendant
une durée donnée. Généralement les techniques utilisées pour dé-
terminer la valeur de Vg sont basées sur la mesure des épaisseurs,
des masses du PADC. Nous utiliserons la mesure des épaisseurs
dans notre travail.
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Fig. 1.29: De gauche & droite : traces de particules révélées dans le LR115; dans le
PN3 & incidence normale et oblique.

— Méthode de mesure des épaisseurs du DSTN.
Durant le traitement chimique, la surface du détecteur est dé-
capée couche par couche et son épaisseur diminue progressive-
ment. Pour calculer Vg, I’épaisseur du détecteur est mesurée
en des points sélectionnés avant le traitement chimique puis,
remesurée & des intervalles de temps At régulier aprés chaque
traitement. La vitesse d’attaque surfacique est donnée par 1'ex-
pression Vp = Az /(2At) ott Ax représente la variation d’épais-
seur apres le temps At mis pour le décapage.

— Détermination de Vg a partir de la variation de masse.
Cette méthode est basée sur la mesure de la variation de la
masse Am du détecteur avant et aprés traitement chimique,
dans les mémes conditions environnementales afin d’éviter les
erreurs. A partir de la mesure de Am et de la densité du détec-
teur on a: Vg = Am/(2Sp) ; S=surface du détecteur, p=densité
du détecteur et t=temps de décapage.

2. Vitesse d’attaque le long des traces

Notée Vr, cette vitesse traduit 1’érosion interne des traces, c¢’est-a-
dire la vitesse avec laquelle la solution chimique se propage le long
de la trajectoire laissée par les particules incidentes dans le PADC.
Vr dépend de I'énergie perdue par les particules incidentes, la
température et la concentration de la solution.

3. Evaluation des paramétres a incidence normale et oblique

— Incidence normale.
Pour une incidence normale il y a formation de traces lorsque
Vr > Vp. On déduit les relations suivantes a partir de la figure
1.30 :

L= (VT — VB)t
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. Vr D/2 Vi — Vg
= — = — t D =2Vgty| ———
sin o s 7 e B Vo,

Surface originale
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Fig. 1.30: Géométrie d’une trace a incidence normale.

— Incidence oblique.
En incidence oblique, la trace est inclinée d’un angle 6. L’ou-
verture de la trace a la surface du détecteur a la forme d’une
ellipse dont le grand axe et le petit axe sont respectivement D,,
Db .

Da = et Db = QVBt

2
v
2Vpt (V_g) —1 (“;—;Sin91>1/2

. Vr
(%) sinf + 1 v sinf + 1
s Vpt
La longueur de la trace révélée est : L = Vpt — 7
cOS

4. Angle critique d’enregistrement.
Les traces dues a une incidence oblique de la particule incidente ne
sont pas toutes observables méme aprés un traitement chimique,
car il existe un angle critique d’enregistrement (angle défini entre
la trajectoire de la particule incidente et la normale a la surface du
détecteur) en dega duquel aucune trace n’est visible, son expres-

sion est : . = arccos . C’est un parameétre important pour

Vit
[y Vrdt
les DSTN d’autant plus qu’il est lié a Uefficacité du détecteur par
la relation : 7 = 1 — sin 6. Plus 'angle critique d’enregistrement
est faible, plus l'efficacité du détecteur est élevée. La plupart des
détecteurs ayant un angle critique d’enregistrement variant entre
2 et 5°C ont une grande efficacité de détection variant entre 85 et
99%.
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Fig. 1.31: Forme d’une trace révélée a incidence oblique.



Chapitre2



2. SIMULATION MONTE-CARLO

Contents

2.1 Les principes de base de la méthode Monte Carlo 50
2.1.1 Les méthodes d’échantillonnage . . . . . . ... .. 50
2.1.2 Les générateurs de nombres aléatoires . . . . . . . 50
2.1.3 Incertitudes statistiques . . . . . . . . ... .. .. 51
2.2 Lecode MCNP. ... ........ .o, 51

2.2.1 Notion de trace, de poids d’une particule et de
section efficace . . . .. .. ... L. 53
2.2.2  Définition d’un fichier d’entrée dans MCNPX . . . 55
2.2.3  Structure d’une simulation . . .. ... ... ... 56
2.2.4  Les paramétres optionnels utilisés . . . . . . . . .. 60
2.3 Lecode GEANT4 .................. 61
2.3.1 Validation des codes de simulation . . . .. .. .. 63

2.4 Code de traitement et d’analyse de données :

ROOT .. ... .. ittt e 64

Les méthodes Monte-Carlo sont des techniques statistiques basées
sur des tirages de nombres aléatoires suivant des lois de probabilité
ou densité de probabilité décrivant des phénomeénes physiques mis en
jeu et permettant de simuler leur caractére aléatoire. Dans les années
1940, Nicholas Metropolis et Stanislaw Ulam baptisérent ces méthodes
d’échantillonnage "Monte Carlo" par allusion a la principauté de Mo-
naco et a son casino, haut lieu des jeux de hasard. Les méthodes Monte
Carlo permettent de résoudre des problémes complexes pour lesquels
les approches analytiques ou numériques s’avérent insuffisantes. Ces
méthodes sont utilisées aujourd’hui dans plusieurs domaines notam-
ment en physique nucléaire et subatomique pour le transport des parti-
cules lourdes et 1égéres, dans les décisions financiéres par une approche
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statistique du risque, en physique médicale etc. De nombreux codes
Monte-Carlo ont été développés tels que les codes MCNP, MCNPX,
GEANT4, TRIPOLI (code de résolution de I’équation du transport
par méthode Monte Carlo développé au CEA), PENELOPE (PENe-
tration and Energy LOss of Positrons and Electrons) etc. La plupart
de ces codes sont écrits dans le langage de programmation FORTRAN,
a 'exception de GEANT4 qui est écrit en C++.

2.1 Les principes de base de la méthode Monte Carlo

2.1.1 Les méthodes d’échantillonnage

L’échantillonnage est réalisé a partir de deux méthodes : le méthode

directe (ou d’inversion) et la méthode de réjection.

— Méthode directe : on définit une fonction de répartition F, mo-
notone et croissante dans l'intervalle [a,b] telle que : F(a) = 0 et
F(b) = 1. Soit x, une variable aléatoire et f(x) sa densité de pro-
babilité¢ cumulée associé dans 'intervalle [a,b] : F(x) = [ f(x)dx.
On peut générer un nombre aléatoire A compris entre 0 et 1 tel
que A=F(x). La valeur échantillonnée y est obtenue en résolvant
I'équation y=F~!(A). Ceci n’est possible que si la fonction de den-
sité de probabilité f(x) est intégrable et si la fonction de densité
de probabilité cumulée F(x) ainsi obtenue est réversible.

— Meéthode de réjection : la densité de probabilité f(x) est nor-
malisée par rapport a sa valeur maximale, définissant ainsi une
deuxiéme densité de probabilité f’(x). Un nombre Al est alors
tiré aléatoirement dans 'intervalle [0,1] et une valeur aléatoire y1
est calculée dans l'intervalle [a,b] de sorte que yl=a-+(b-a)Al. Un
deuxiéme nombre A2 est tiré aléatoirement et la condition A2 <
f'(x) est testée. Si cette condition est satisfaite, y1 est acceptée,
sinon, elle est rejetée et une nouvelle valeur y2 est calculée.

2.1.2 Les générateurs de nombres aléatoires

Les générateurs produisent une séquence de nombres "aléatoires"
sans corrélation entre elle, issus d’une distribution uniforme entre 0 et
1, obéissant aux lois statistiques comme la moyenne, la variance etc. La
précision d’une simulation dépend de la qualité du générateur utilisé.
Dans la pratique, la plupart des générateurs de nombres aléatoires
sont basées sur des algorithmes mathématiques déterministes répéti-
tifs, fournissant des séries de nombres dit "pseudo-aléatoires".
L’algorithme le plus couramment utilisé est celui de Lehmer, connu
sous le nom de générateur par la méthode de congruence multiplicative
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linéaire [And91]. Il produit des nombres compris entre 0 et (m-1) &
partir de la relation suivante : x,4+1 = (ax, + ¢) mod m, ou m est la
période du générateur et a, ¢ des constantes. M est généralement égal a
20 b étant le nombre de bits codant un entier pour I'ordinateur utilisé.
Pour le code MCNPX que nous avons utilisé le nombre maximum de
particules produites est de 'ordre de 2.10° (231-1).

2.1.3 Incertitudes statistiques

Le calcul Monte Carlo est utilisé pour simuler des phénomeénes aléa-
toires et est donc soumis a des incertitudes statistiques qui sont en
général exprimées sous forme de variance ou d’écart type. Soit N le
nombre total d’histoires (particules sources générées) que 1'on souhaite
simuler et x; la valeur estimée pour la i histoire. La moyenne arith-
métique d’une grandeur physique x échantillonée au cours d’un calcul
est définie par la relation :

1 N

La variance associée est estimée a partir de la distribution de x; :

|
2 __ =2
Sl S D)

=1

Si les variables x; suivent une distribution normale, la variance de T

est : )
2_51‘
TIN

D’une maniére générale, 'incertitude statistique est proportionnelle a

=

2.2 Le code MCNP

Le code Monte-Carlo développé par Los Alamos National Labora-
tory (LANL) dans les années 1940 est désigné par le sigle MCNP (Monte-
Carlo N-Particle) ; il a été appliqué au transport des neutrons lors du
projet Manhattan durant la seconde guerre mondiale pour des fins mi-
litaires. Ce code a vu son développement s’étendre au transport des
photons, des électrons et & des applications pacifiques comme la radio-

protection, la médecine, la physique des particules... Une extension du
code MCNP nommée MCNPX (X pour eXtended) a été développée
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plus tard a partir de la version 4C de MCNP qui prenait en compte
un nombre limité de particules : les photons, les électrons et les neu-
trons. Le principe de fonctionnement de MCNPX est semblable a celui
de MCNP4C, cependant il a été amélioré pour asssurer le transport
de 34 type de particules sur une large gamme d’énergie allant du meV
au GeV. MCNPX a l'avantage de modéliser au mieux les interactions
rayonnement-matiére ; & chaque interaction une particule est transpor-
tée en fonction des processus physiques simulés. Le code suit d’une
part 'histoire de chaque particule depuis sa création a sa disparition
par fuite ou par absorption au cours d’une réaction et d’autre part,
toutes les particules secondaires créées. La figure 2.1 décrit le passage
d’un neutron dans le matériau par une succession de 7 événements.
Dans le cas des particules neutres, comme les neutrons et photons, les

Matériau

Neutron incident

Vide Vide

Fig. 2.1: Historique de la propagation d’un neutron dans un matériau. En (1) le
neutron est diffusé sur un noyau du matériau avec production d’un photon
par le noyau excité. En (2) fission et production d’un photon et de deux
neutrons secondaires. L’événement (3) correspond a la capture de 'un des
deux neutrons secondaires. En (4) fuite du deuxiéme neutron secondaire.
En (5) diffusion du photon issu de la fission. En (6) fuite du photon issu
de la fission. En (7) photo-absorption du photon issu de la désexcitation
du noyau.

algorithmes calculent la distance qui sépare la particule de la bordure
géométrique la plus proche, et la compare a la distance de la pro-
chaine collision. Si la distance minimale correspond & une collision, les
techniques d’échantillonnage sont utilisées pour le tirage du type d’in-
teraction et le calcul des parameétres post-collision tels que 1’énergie et
la trajectoire des particules primaires et secondaires. En revanche, si
la distance minimale correspond & une bordure géométrique, le code
actualise la position de la particule dans la nouvelle cellule.
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MCNPX offre plusieurs méthodes de calculs avancés, appelées tech-
niques de réduction de variance, qui peuvent étre combinées & la mé-
thode Monte Carlo afin de réduire les temps de calcul pour une pré-
cision donnée sur le résultat. La fiabilité des valeurs calculées dépend
des paramétres comme |'énergie et les sections efficaces, point faible
de cette méthode. C’est la raison pour laquelle 'utilisation des codes
Monte Carlo nécessite une validation expérimentale sur des cas simi-
laires jugés relativement proches. MCNPX n’exige aucune connaissance
en programmation de la part de I'utilisateur et son grand avantage est
sa simplicité. Cependant ce code souffre de ne pouvoir avoir accés au
code source, qui reste la propriété de Los Alamos. Son principe d’utili-
sation repose sur un unique fichier d’entrée codé dans un format ASCII.
Dans notre étude nous avons utilisé la version 2.6f de MCNPX.

2.2.1 Notion de trace, de poids d’une particule et de section efficace

— Trace : I’émission d’une particule source initie une histoire. La
trace reflete la trajectoire de la particule source durant son his-
toire. La particule source peut interagir et fournir une particule
secondaire qui aura sa propre trace. Plusieurs traces peuvent ainsi
appartenir a la méme histoire. Une histoire se termine lorsque les
trajectoires de la particule source et des particules secondaires
sortent des limites géométriques de I'univers défini ou bien lorsque
leur énergie cinétique atteint le minimum spécifié par 1'utilisateur.
Le passage d'une trace a travers une surface, ainsi que sa longueur
a 'intérieur d’un volume permettent de calculer les flux de parti-
cules et les dépots d’énergie dans le volume. Ces grandeurs seront
obtenues par des tally.

— Poids : MCNPX ne simule pas exactement une particule phy-
sique dans la réalité, ceci afin de limiter la durée des simulations
et améliorer 'efficacité des calculs. Un poids "w" de valeur 1 par
défaut est associé & chaque particule; ce poids représente 1'im-
portance attribuée a la particule et reste constant pendant toute
I’histoire de la particule. Si au cours de son histoire, la particule
donne naissance par interaction a deux autres particules, ces der-
niéres auront un poids identique égal & w/2 et ainsi de suite, de
sorte que le résultat apporté par une particule soit multiplié par
son poids. La figure 2.2 illustre bien ce processus.

A la fin de la simulation, les résultats attendus pour les "w" par-
ticules physiques sont comptabilisés dans le résultat final qui est
normalisé & 1 par défaut, c’est a dire par particule source. En
utilisant donc deux fois plus de particules sources, le résultat ne
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sera pas deux fois plus grand mais plus précis.

Par exemple : supposons que I'énergie déposée par un proton de
1 MeV et de poids 1 soit de 1 MeV. L’énergie déposée par 100
protons de 1 MeV et de poids 1/100 est aussi de 1 MeV. L’in-

certitude statistique étant proportionnelle & \/_N (N=nombre de
protons), il est de I'ordre de 100% (1//1) dans le premier cas et
de 10% dans le second cas (1/4/100).

vide

vide| vide

. wi2
Milieu 2 ‘” wi2he .

W o
Milieu 3

Milieu 1

vide

Fig. 2.2: Probléme Monte Carlo de trois milieux avec trois histoires ; tiré de [Bad09].

— Section efficace : nous avons déja abordé dans la section 1.5.2,
I’existence de plusieurs bases de données standardisées sur les
sections efficaces de différentes réactions. Le code de simulation
MCNPX gére un ensemble de librairies de sections efficaces par
des interpolations et extrapolations dans des régions d’énergies
ou elles ne sont pas disponibles. Dans les régions énergétiques
(haute énergie) non couvertes par les tables de sections efficaces,
MCNPX utilise des modéles théoriques atomiques, nucléaires et
quantiques (Isabel, Bertini-Dressner, ICNL ...). Ces modéles ne
décrivent qu’un nombre limité de types de réactions. On com-
prend dés lors que les résultats d’une simulation dépendent for-
tement des sections efficaces utilisés, d’oti la nécessité de valider
la physique d’une simulation.

La figure 2.3 illustre les tables de sections efficaces et les modéles
pour différentes gamme d’énergie dans MCNPX.
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Photons Electrons Neutrons Protons
TeV . )
Modeéles quantiques
GeV Modeéles Physiques
150 MeV - 100 GeV
MeV Tables ou modéles
1MeV - 150 MeV
Tables 1 keV — 1 GeV
keV
eV
meV

Fig. 2.3: Diagramme des tables de sections efficaces et modéles pour photons, élec-
trons, neutrons et protons pour différentes gamme en énergie tiré de
[Fma09].

2.2.2 Définition d’un fichier d’entrée dans MCNPX

Un fichier MCNPX se décompose en trois grandes parties, séparées
par une ligne vide. La structure générale est la suivante :

— définition des cellules (contenant les surfaces et la spécification

des matériaux) suivie d’une ligne vide;
— définition des surfaces suivie d’une ligne vide;
— définition des données (entre autres des matériaux et des estima-
teurs) et ajout d’informations et de données complémentaires.

Le principe de fonctionnement consiste a définir dans le fichier de
données, les paramétres fondamentaux du probléme & traiter. Ces pa-
rametres sont :
e la définition de la géométrie du dispositif & simuler ;
e la description des matériaux, notamment leur composition chimique
en terme d’éléments simples, ainsi que le choix des sections efficaces les
mieux adaptées a ces matériaux;
e la nature des particules a transporter ;
e la définition des sources de particules en termes de spectre d’émis-
sion, volume d’émission, loi d’émission angulaire ;
e les définitions des observables désirées (fluence, flux, dépot d’éner-
gie) par 'utilisation d’estimateurs appelés "tally" ;
e les paramétres additionnels utilisés pour améliorer 'efficacité, la
rapidité d’exécution de la simulation.
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2.2.3 Structure d’une simulation
2.2.3.1 Régles a observer dans un fichier de données

— le titre du probléme est une ligne de huit caractéres au maximum ;

— II est possible d’ajouter des commentaires a l'intérieur du pro-
bléme, soit en placant un "c¢" au début de la ligne pour mettre
la ligne entiére en commentaire, soit en placant le symbole "$"
a la fin d’'une ligne pour ne mettre que ce qui vient aprés en
commentaire ;

— aucune ligne du fichier ne doit dépasser 80 caractéres, c¢’est pour-
quoi il faudrait terminer si besoin en ait une ligne par le caractére
"&" et continuer sur la ligne suivante ;

— des caractéres alphabétiques majuscules et /ou minuscules peuvent
étres utilisés ;

— les cellules, les surfaces et les données sont définies dans tous les
ordres ;

— des cartes sont utilisées dans les définitions des cellules, surfaces
et données.

2.2.3.2 Définition des différentes structures

1. Définition des cellules
Les cellules sont des boites constituant la géométrie a simuler.
Dans une cellule, on définit :
- le numéro du matériau qui remplit la cellule; la cellule est dé-
clarée vide si on lui attribue le numéro 0;
- la densité des matériaux en g.cm™3 précédée d'un signe négatif
ou en 10** atomes.cm™3 précédée d'un signe positif;
- 'importance de la cellule pour les particules qui la traverse ou
qui y sont créées, généralement égale a 1.

2. Définition des surfaces
Dans cette carte est spécifiée le numéro de la surface et ses di-
mensions. Le sens d’une surface est défini par un signe "+" ou un
signe "-" devant le numéro de la surface. Pour une surface fermée
(sphére, cylindre, cone ...) le signe "+" désigne l'extérieur et "-"
I'intérieur de la surface.

3. Définition des données
C’est la derniére partie du fichier, elle regroupe un grand nombre
de paramétres :
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— le descriptif de la source, sa position, son spectre en énergie ou
encore sa distribution angulaire ;

— les matériaux constituant les cellules;

— les transformations de l'espace, utiles pour les rotations ou les
inclinaisons des formes géométriques ;

— les observables ou estimateurs : "tally" et "mesh tally", ce sont
des fonctions propres au code MCNPX qui permettent d’ex-
traire les résultats d’une simulation, chaque résultat est exprimé
par particule incidente ;

— les coupures qui permettent de limiter le temps de calcul.

4. Définition des sources

La carte essentielle décrivant la source est : SDEF ; de nombreux

parameétres y sont définis. Voici quelques-uns en guise d’exemples :

— CEL : précise la cellule dans laquelle la source est définie;

— SUR : définit la surface de la source

— ERG : définit ’énergie des particules sources, en MeV ;

— PAR : identifit le type de particule (électrons, protons,...);

— POS : définit le point de référence du centre de la source (par
défaut(0, 0, 0)) ;

— VEC : représente le vecteur directeur de la source si elle est non
isotrope;

— DIR : est le cosinus directeur de la source si elle n’est pas iso-
trope;

— RAD : définit le rayon de la source;

— EXT : définit I'extension de la source depuis POS, le long de
AXS;

— AXS : définit 'axe de la source.

5. Définition des tally
Le terme tally (i.e. scores) désigne les résultats attendus a l'issu
du calcul du code MCNPX. Ces codes permettent de calculer
différentes grandeurs dans une ou plusieurs cellules de la géomé-
trie. Les "tally" sont introduits par la carte Fn. Il en existe sept
types, différenciés par le chiffre (n) en fonction du résultat que
I’on souhaite obtenir. Les cartes En et FMn pour les "tally" sont
des paramétres optionnels. Les différents types de "tally" sous

MCNPX sont :

— F1 : donne comme résultat le nombre de particules traversant
une surface dans I’'un ou l'autre sens. Son unité est un nombre
de particules ou le MeV ;

— F2 : donne la fluence de particules a travers une surface. Son

unité est un nombre de particules par cm? ou en MeV.cm ™2 ;
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— F4 : est le flux moyenné dans une cellule, en particules par cm?
ou en MeV.cm™2;

— F5 : est le flux en un point, en particules par cm? ou en MeV.cm ™2 ;

— F6 : est 1’énergie déposée en moyenne dans une cellule, en
MeV.g™! ou en jerks.g™!;

— F7: est I'énergie de fission moyennée dans une cellule, en MeV.g ™1
ou en jerks.g7!:

— F8 : est la distribution d’énergie des pulses déposée dans un
détecteur, en pulses ou en MeV. Ce "tally" est différent du
"tally" F6 puisqu’il n’exprime pas I’énergie déposée en fonction
de I’énergie incidente, mais un nombre d’occurrence en fonction
de I’énergie déposée.

Les deuxiémes unités correspondent a celles obtenues par adjonc-

tion d’un astérisque (Ex : *F1 a pour unité le MeV). Les estima-

teurs calculés sont normalisés au nombre de particules générées.

Les mesh tally constituent un autre type d’estimateur, qui per-

mettent de voxéliser I'information en maillant la cellule voulue et

permettent de représenter des cartes 2D ou 3D des doses, flux ou
autres quantités dans un détecteur.

2

Ci dessous un exemple de fichier d’entrée MCNPX.
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Exemple } Titre du probléme 80 caractéres maximum, & option
* Program : dE/dx_h.mcnp } Bloc de message & option
* Task : check energy loss } Bloc de message a option

aprés le symbole "c" suit des commentaires
CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCe
Définition cellules
CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCe

N =t O O O O O O O

0 1 imp :h=0 $ importance de h dans la cellule 1=0
1-233 -1 imp :h=1 $§ 2—cellule ; 1=matiére; -2.33=densité

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCe
¢ Définition surfaces

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCe
c

1

rpp -5. 5. -5. 5. -5. 5. $ parallépipede 10x10x10 cm?

€ CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCee
¢ Définition matériaux

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
ml 14028.24¢ 1.00 $ Silicium Z=14; A=28; 24c=librairie

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
¢ Définition source

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
sdef par=h erg=1.5 pos=0. 0. 0.

€ CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
¢ Définition tally

€ CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
¢

mode h $ h ou 9=proton ; n ou 1=neutron; p ou 2=photon
phys :h 7j $ 7j=parameétres liés a la physique des protons
cut : h 1e34 le-7 $ les protons d’énergies < le-7 sont tués
¢

f4 :h 2 § résultat attendu : fluence de proton dans la cellule 2

fm4 1000 $ multiplie le résultat du tally par 1000=10%=V=volume &
de la matiére 1. Aprés le symbole & on retourne a la ligne &

s'il y a plus de 80 caractéres.

¢

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
¢ Exécution

C CCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCCC
nps 2e4 $ nombre de particules générées 20000

Exemple de fichier d’entrée MCNPX
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2.2.4 Les paramétres optionnels utilisés

1. Techniques de réduction de variance.

Ces techniques sont indispensables lorsqu’un calcul nécessite trop
de temps pour obtenir une statistique suffisante. Il existe plusieurs
techniques, dont entre autres : la simplification de la géométrie, la
variation de I'importance des cellules (incompatible avec le tally
F8), les énergies de coupures (arréte de suivre les particules et
diminue ainsi le temps par histoire), la moyenne sur les grands
volumes.

2. La carte GEB (Gaussian Energy Broadening).
Elle permet de simuler la résolution en énergie des pics gaussiens
d’un spectre. La définition des trois coefficients a, b et ¢ dans le
fichier d’entrée caracterise la résolution definie par la largeur a
mi-hauteur des pics, FWHM(E)! = a + by E + cE?, ou E est
I’énergie exprimée en MeV. Ces coefficients sont fournis par le
logiciel de spectrométrie v génie2000.

3. La carte WGT.
Elle spécifie le poids de la source ; dans notre cas elle a été utilisée
en dosimétrie radon et a pour formule WGT = TxAxI ou T
= temps de comptage en seconde, A = activité de la source en
Bq.m™3 et I = intensié d’émission en %.

Moritz, Vised et Sabrina sont quelques outils de visualisation disponible
pour MCNPX. On peut grace a ces outils visualiser la géométrie de la
modélisation créée en 2D et 3D.

2.2.4.1 Fiabilité d’une simulation

Pour s’assurer de la fiabilité des résultats simulés par MCNPX] les
tally sont associés a des erreurs relatives caractérisées par un nombre
R. Cet écart type estimé et normalisé a la moyenne est donné par la

— 1
relation R = — qui est proportionnelle 8 — (0 < R < 1).
= prop Wi ( )

Ces erreurs ne sont pas dues aux résultats expérimentaux mais uni-
quement a la précision du calcul Monte Carlo. Le tableau 2.1 présente
les intervalles d’erreurs relatives qui donnent un résultat fiable. Dans
certains cas, les trajectoires de certaines particules sont importantes,
I’échantillonnage n’est pas optimisé, ce qui engendre des erreurs dans
les intervalles de confiance. Alors MCNPX affecte a chaque estimateur
calculé sur T minutes, un facteur de qualité FOM (Figure Of Merit)

1. FWHM : Full Width at Half Maximum
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en relation avec R l'erreur relative sur 'estimation d’une observable
donnée :

1
FOM = R T
Erreur relative | Fiabilité du calcul

0,5al Nulle
0,2a0,5 Faible
0,1 40,2 Discutable

< 0,1 Fiable

<0,05 Tres fiable

Tab. 2.1: Tableau présentant la fiabilité d’une simulation Monte Carlo en fonction
de Verreur relative.

2.3 Le code GEANT4

Le code de simulation Monte Carlo GEANT4 basé sur la program-
mation orientée objet a été développé par le CERN pour simuler des
collisions entre particules de hautes énergies ainsi que leurs interactions
avec les détecteurs. GEANT4 offre la possibilité d’étudier plusieurs
aspects d'une expérience : géométrie du systéme, matériaux utilisés,
particules et processus physiques mis en jeu, génération des particules
primaires, suivi des particules dans les matériaux, réponse du détec-
teur, visualisation du détecteur et des interactions. Il offre donc une
flexibilité d’utilisation beaucoup plus importante que MCNPX, 1'utili-
sateur a accés gratuitement au code source en ligne et peut y apporter
toute modification désirée pour améliorer les performances physiques.
La structure principale de GEANT4 est constituée de plusieurs caté-
gories de classes en langage C+-+ dont chacune gére un aspect de la
simulation. Un ensemble de programmes de complexité croissante vient
avec le code et peut étre employé comme point de départ pour 1'utili-
sateur. Toutes les classes restent accessibles a 1'utilisateur, notamment
celles décrivant les processus physiques, la géométrie, les matériaux, les
évenements, les trajectoires... Elles se présentent ainsi :

— la catégorie Geometry regroupe toutes les classes nécessaires a
I'utilisateur pour créer son environnement expérimental ;
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— la catégorie Track contient un ensemble de fonctionnalités liées a
la vie de la particule ainsi qu’au découpage de la trajectoire en
un ensemble de steps. Ce module est utilisé par les processus ;

— la catégorie Processes contient toutes les classes concernant les
processus physiques décrivant les interactions des particules avec
les matériaux ;

— la catégorie Tracking regroupe les classes qui gérent I'appel des
processus physiques tout au long des différents steps qui consti-
tuent la trajectoire des particules;

— la catégorie Run : son exécution commence avec la méthode Bea-
mOn() ; il gére le lancement de la simulation ;

— la catégorie Event (événement) suit I’histoire d’une particule source ;

— la catégorie Digits et Hits sert a enregistrer des informations
(grandeurs physiques) liées a des éléments de la géométrie pour
simuler la réponse du détecteur.

— la catégorie visualisation permet de voir la géométrie du détec-
teur, la trajectoire des particules, leurs interactions avec le dé-
tecteur. Plusieurs systémes graphiques sont supportés : DAWN,
WIRED, RayTracer, VRML, OPACS, OpenGL, Openlnventor,
ASCIITree etc.

La figure 2.4 ci-dessous illustre I'architecture de GEANT4. Une simula-

G4DetectorConstruction G4PrimaryGeneratorAction

G4PhysicsList

-Définition des particules
-Description des processus et moéles
physiques

--Définition des coupures

-Définition de I'environnement de la
simulation

-Définition de la géométrie

-Définition des matériaux

-Définition des propriétés des volumes
(densité, sensibilité, le poids...)

-Définition de I'environnement de la
simulation

-Définition de la géométrie

-Définition des matériaux

-Définition des propriétés des volumes
(densité, sensibilité, le poids...)

G4RunAction G4EventAction G4SteppingAction

Stockage des informations relatives a Stockage des informations relatives a Stockage des informations relatives &
chaque série d’histoire chaque évenement chaque pas de la trajectoire

Fig. 2.4: Architecture d’'un programme GEANT4.

tion avec GEANT4 contient au mois trois classes obligatoires a savoir :
— G4VUserDetectorConstruction : c¢’est une classe pour initialiser
I’espace de simulation et la géométrie de la modélisation. De ce

fait 'utilisateur a acces a différentes classes pour représenter des



2. Simulation Monte-Carlo 63

formes élémentaires. On peut citer par exemple la classe G4BOX
pour une forme parallélépipédique, G4Tubs pour un cylindre,
G4Sphere pour une sphére etc. La combinaison de ces formes
élémentaires permet de générer des formes plus complexes.

— G4VUserPhysicsList : cette classe permet de construire les parti-
cules et les processus physiques. En effet par défaut aucune par-
ticule ni aucun processus physique n’est défini, il appartient a
I'utilisateur de définir toutes les particules utilisées, incluant les
particules secondaires pouvant étre produites par les interactions
des particules primaires. Il existe plus d’une centaine de particules
disponibles dans GEANT4 organisées en six grandes catégories :
les leptons (électrons, muons, tau), les mésons (pions, kaons, etc.),
les baryons (protons, neutrons, etc.), les bosons ( Z° W+, W~),
les particules & durée de vie courte et les noyaux (alpha, deutons
...). L'utilisateur définit aussi 'ensemble des processus physiques
(effet compton, fission, création de paires, etc.) attribués a chaque
particule. Une gamme de processus physiques dans un intervalle
d’énergie allant de 250 eV a quelques TeV est proposée.

— G4VUserPrimaryGeneratorAction : cette classe permet de définir
la source de particule utilisée afin de la générer. La source peut
étre ponctuelle ou complexe, sa position peut étre fixe ou variable,
I’énergie peut étre fixe ou discréte.

Les classes optionnelles sont nombreuses, exemple : G4UserRunAction,
G4UserEventAction, G4UserTrackingAction, G4UserSteppeingAction
etc.

2.3.1 Validation des codes de simulation

La fiabilité des valeurs calculées avec MCNPX et GEANT4 dépend
essentiellement des sections efficaces, ¢’est la raison pour laquelle 'utili-
sation de ces codes Monte Carlo nécessite une validation expérimentale
sur des cas similaires jugés relativement proche ou a partir des données
de référence. Dans le but d’effectuer la comparaison entre les résultats
expérimentaux et ceux obtenus par simulation afin de valider nos codes
de simulation, nous avons procédé a la simulation du parcours projeté
des protons et alpha dans le PN3 par SRIM, MCNPX et GEANT4
(figure 1.9 et 1.10).

Nous n’avons pas fait de simulation en dosimétrie neutron avec GEANT4
dans la suite de la thése car, il a été démontré que ce code ne repro-
duit pas de fagon satisfaisante le transport des particules par rapport
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a MCNPX [Vanll]. En effet, la seule bibliotheque GANDL (Geant4
Neutron Data Library) qui gére le suivi des neutrons est incompléte,
d’ou I'utilisation de modéles en complément. En sus de la simulation
du parcours projeté des alphas et protons, nous avons reproduit grace
a MCNPX les spectres bien connus de Cf, Cf+D20, Cf+D20+Cd de
I'IRSN (figure 2.5) dans le cadre de la validation de ce code.

0.05
0.045

—— (Cf+D20)"N

— (Cf+D20)
—— (Cf+D20+Cd)
— (Cf+D20+Cd)

0.04

MCNPX
IRSN

0.035 MCNPX
0.03
0.025
0.02

0.015

Normalized Fluence

0.01

0.005
0 "—L"\ML Ll Il \HHH‘ Il \HHH‘ Il \HHH‘ Il \HHH‘ Il \HHH‘ Il \HHH‘ L
10® 107 10° 10° 10* 10%® 102 10* 1 10

Kinetic energy [MeV]

Fig. 2.5: Différents spectres de 'RSN en vue de la validation du code MCNPX.

2.4 Code de traitement et d’analyse de données : ROOT

Dans le cadre de 'expérience NA49 au CERN, René Brun et Fons
Rademakers ont au milieu des années 90 développé un logiciel "orienté
objet" dénommé ROOT, qui est une bibliothéque de classes disponible
gratuitement et facile & installer sur la plupart des machines. Les classes
de ROQOT offrent de trés nombreuses possibilités dont :

— la capacité a stocker une importante quantité de données dans

des bases de données optimisées appélées "arbres" ou "ntuples") ;

— la possibilité de visualiser des données par le biais d’histogrammes,

de graphiques 2D, 3D et de faire du lissage de courbes;

— la possibilité d’implémenter une interface graphique avec des bou-

tons et des fenétres pour lancer des applications ;

— la possibilité d’écrire du code compilé ou bien des scripts exécutés

a l'aide de lignes de commandes grace a un interpréteur C/Ct+
(CINT) développé par Masa Goto.
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L’organigramme du systeme ROOT est décrit par la figure 2.6. Utilisé

SROOTSYS
bin lib tutorials test include
N libAsimage = “h fik
o pretviing =1 Mokete e
makecint i hsimple.cxx
ibCore Dfoam
rlibmap IbEG Soeom MainEvent.cxx
:22: exe libEGPythia =y i‘:::::r’:\‘cxx
rootcint “libEGPythia6 Dgraphics
libFitPanel Dorachs clorlure. o
rootn libGed Digui teollex.cxx
rootd ECen Oohist teollbm.cxx
genmap libGpad Caimage tstring. cxx
h2root frosciom Do vmatrix.cxx
e libGraf3d ) vverion.ox
rmkdepend libGui Dmatrix stresslLinear.cxx
proofd libGuiBld Dmip QpRandomDriver.cxx
proofsery " " Onet vlazy.cxx
libGuiHtml Ephysis bo
libGX11 e world cxx
—CaE guitest.oxx
* Optional — guiviewer.cxx
Installation Orty Hioko coos
e Aclock cxx
Dspiot Tetris.cxx
= Stress.oxx
thread stress®.cxx
tree bench.cxx
Oiunuran .
(= DrawTest.sh & dt_*\
libPhysics ber .c
libPostscript demos.C
libProof demoshelp.C
libPython geant3tasks.C
*lIbRFIO hsimple.G
“IbRGL htmlex.C
libReflex MyTasks.cxx
libRint README
lIbRIO regexp.C
libRooFit rootalias.C
libRuby rootlogon.G
libSpectrum rootlogoff.C
“libThread rootmarks.C
libTMVA staff.root
libTree hsimple.root
libTreePlayer gallery.root
libTreeViewer tasks.C

Fig. 2.6: Architecture du systéme ROOT.

surtout en physique des hautes énergies et en physique nucléaire, ROOT
a vu de nos jours son champ d’application s’élargir a d’autres disciplines
comme la médécine, la finance etc. Notons que ROOT peut étre aussi
utilisé pour faire des simulations. Tous les graphes de cette thése ont

été programmeés par ROOT.
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Le radon est un gaz noble, inodore, incolore, radioactif, de symbole
Rn et de numéro atomique 86. Il est produit naturellement dans la
crotlite terrestre par désintégration du radium, provenant lui-méme de
la désintégration nucléaire de I'uranium et du thorium (tableau 3.1 et
figure 3.1). Le radon 219, le radon 220 et le radon 222 sont les trois
principaux isotopes naturels du radioélément radon dont on connait
24 autres isotopes artificiels a nos jours. L’uranium et le thorium se
forment & l'intérieur des cristaux ou des grains solides des roches et
matériaux de construction. Selon la porosité du sol, la taille des grains,
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I’humidité ou la proximité d’un pore, une partie de ces atomes arrive a
migrer vers les pores ; cependant la majorité des atomes restent prison-
niers dans le réseau cristallin. Par convection et diffusion, les gaz sont
ensuite transportés a la surface du sol.

Le processus d’émanation et de transport du radon dans différents mi-

Famille Période Isotope Dési- Energie | Période
radio- radioactive | du radon gnation alpha radio-
active (MeV) active
235y 7,04.108 219Rn Actinon 6,8 3,96 s
28U 4,458.10° 22Rn Radon 5,5 3,82 j
232Th 1,405.1010 220Rn Thoron 6,3 55,6 s

Tab. 3.1: Isotopes principaux du Radon.

238-Uranium Decay Series 232-Thorium Decay Series 235-Uranium Decay Series
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Fig. 3.1: Chaine de décroissance des trois familles radioactives naturelles

lieux pour émerger a la surface du sol est mal connu. En effet, le coefhi-
cient d’émanation (rapport du nombre d’atomes ayant quitté le solide
sur la quantité de radon produite par le radium du solide) peut varier
de 1 & 90% suivant les paramétres comme la température, ’humidité,
la nature des sols... Dans ’eau le radon est dissous. A D'air libre, il se
désintégre en donnant successivement des atomes de 218Po, 214Pb, 21Bi
et 2'*Po sous forme de particules microscopiques, sa concentration est
faible du fait de sa dilution par les vents. Mais dans ’atmosphére plus
confinée d’un batiment, il peut s’accumuler et atteindre des concen-
trations élevées. C’est pourquoi les pouvoirs publics recommandent de
prendre des mesures correctives lorsque l'activité volumique moyenne



3. Dosimétrie Radon 69

annuelle du radon dépasse une certaine valeur critique. Cette valeur
est fixée a 200 Bq.m ™2 au Canada, 150 Bq.m ™ aux Etats Unis, varie
entre 200 et 400 Bq.m ™ dans de nombreux pays européens.

Dans ce travail, nous allons utiliser des détecteurs solides de traces
nucléaires type CR-39 pour évaluer les concentrations du radon dans
différents habitats a Bamako pour la premiére fois. Le facteur d’étalon-
nage des dosimétres sera déterminé expérimentalement a ’aide d’une
source étalon de radon et par simulation MCNPX.

3.1 Etude de quelques propriétés du radon

3.1.1 Risques radio-toxicologiques liés au radon

Le radon est considéré aujourd’hui comme étant la source princi-
pale d’exposition de la population aux rayonnements ionisants [Cat07].
Le radon en lui-méme ne présente aucun risque une fois inhalé dans la
mesure ou il est entiérement presque réexhalé. Par contre, ses descen-
dants & vie courte se déposent le long des voies respiratoires provoquant
ainsi des dégats de tissus au niveau des cellules les plus sensibles des
bronches. C’est dans les années 1950 que I’exposition aux descendants
du radon comme agent cancérigéne de ’arbre trachéo-bronchique a été
établie pour la premiére fois; en 1987 le radon a été classé comme
"cancérigéne pulmonaire chez I'homme" par le Centre International de
Recherche sur le Cancer (CIRC) suite a des études épidémiologiques
(|Bay06],[Dar05]) qui ont été confirmées par des études menées en labo-
ratoire sur des rats. Aujourd’hui le radon est la deuxiéme cause de can-
cer du poumon apres le tabac. Puisque I’homme passe en moyenne plus
de temps a l'intérieur d’'un batiment, il est alors nécessaire d’étudier les
zones dans lesquelles des concentrations de radon assez élevées peuvent
étre observées. C’est le cas, par exemple, des atmosphéres confinées
que l'on trouve dans certaines habitations construites sur des roches
granitiques. C’est aussi le cas des sites de stockage des résidus issus
du traitement de minerais d’'uranium, des matériaux de construction.
Pour la gestion du risque lié au radon, la commission internationale de
protection radiologique ([ICRP09]|) a défini des objectifs de précaution
en proposant deux niveaux de dangerosité :

— entre 300 et 1000 Bq.m™3, il est souhaitable d’entreprendre des

actions correctives simples ;

— au dela de 1000 Bq.m ™3, des actions correctives, d’envergure doivent

étre conduites a bref délai, car le niveau de risque peut étre im-
portant.
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3.1.2  Principe de réduction du radon

Pour diminuer les teneurs en radon dans un batiment on peut en-

visager les solutions suivantes :

— étanchéifier le sol du batiment pour empécher le radon de péné-
trer;

— obturer et colmater toutes les voies de passage : les fissures, les
espaces autour des tuyaux, les matériaux poreux et les sols de
terre battue;

— appliquer des peintures étanches permettant de réduire les émis-
sions ;

— "diluer" les concentrations de radon par des apports d’air ex-
térieur, nettement moins chargé en radon que I'air confiné d’un
batiment, ou le radon issu du sol se concentre ;

— mettre en place un systéme de ventilation performant afin de
drainer le radon présent dans le sol vers I'extérieur de I’habitation.
Pour cela creuser un puisard sous les fondations et le relier & un
tuyau équipé d’'un ventilateur qui va permettre d’extraire l’air
chargé de radon et de le rejeter a ’extérieur, au niveau du toit.

3.1.3 Energie Alpha Potentielle (EAP)

Le radon se désintégre dans 1’air en donnant successivement des
atomes de 2'8Po, 2Pb, 2MBi et 2'*Po sous forme de particules micro-
scopiques. Le 24Po du fait de sa trés courte période (16 ms) ne parvient
pas directement dans les poumons alors que les trois autres vont s’y
fixer et se désintégrer jusqu’au 2!°Pb. Ces trois produits de désinté-
gration sont en général exprimés a ’aide d’une unité dédiée I’Energie
Alpha Potentielle (EAP). L'EAP correspond a la somme des énergies
des particules alpha émises lorsque tous les descendants a vie courte
du radon 222 se sont désintégrés. L’Energie Alpha Potentielle par unité
de volume d’air (EAPv) pondérée par le nombre de chaque descendant
est donnée par 'expression suivante :

EAPv = 13,69.N(?8P0)+7,69.N (2“Pb) + N(?4Bi)| ott N(*'¥Po), N(?“Pb)
et N(?'Bi) désignent respectivement les nombres d’atomes par métre
cube des isotopes 218Po, 214Pb et 2'Bi. Pour une activité d’un becque-

rel de radon 222 a I’équilibre avec ses descendants a vie courte, I’énergie
alpha potentielle est 34520 MeV (somme des valeurs de la derniére co-
lonne du tableau 3.2).

Il existe aussi une autre unité couramment utilisée que 1’'on appelle le
Working Level (WL) et qui peut étre exprimée en Bq.m™3. Sa défini-
tion d’origine historique vient de l'utilisation du Curie comme unité (1
Ci = 3,7.10'°Bq) et donc 1 WL = 3700Bq.m 3. Exprimé en énergie, 1
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Descendant | Période E, Type de EAP

du ??’Rn (min) (MeV) désintégration (MeV.Bq™!)
2T8p, 3.05 13,69 alpha 3620

2P, 2.3 7.69 bota 17800

2Ry 19,7 7.69 béta 13100

2T7p, 2,710 7,69 alpha 2103

Tab. 3.2: Energie Alpha Potentielle des descendants & vie courte du 2?2Rn.

WL correspond & une EAP de 127870 MeV.L 1.

3.1.4 Facteur d’équilibre

Les descendants a vie courte du radon 222 présents dans un volume
d’air quelconque ne sont pas en équilibre radioactif avec leur pére d'une
part parce qu’ils ne sont pas en quantité équivalente, d’autre part parce
qu’ils peuvent étre piégés sur les parois ou sur les aérosols, ou étre en
partie fixés par les filtres d’'une ventilation. Pour quantifier cet état
de "déséquilibre" on utilise le facteur d’équilibre F que I'on définit
comme étant le rapport entre 1’énergie alpha potentielle volumique des
descendants a vie courte du radon présent dans l'air et celle de ses
descendants s’ils étaient a 1’équilibre radioactif avec le radon. Le facteur
d’équilibre est donné par la relation suivante :

P EAP,
©5,55.1079 x A,

ou F = facteur d’équilibre; FAP, = I’énergie alpha potentielle volu-
mique des descendants & vie courte du radon 222 exprimée en J.m?;
A, = activité volumique du radon 222 en Bq.m 3 le facteur 5,55.10~°
représente ’énergie alpha potentielle des descendants & vie courte du
radon 222 calculée pour 1 Bq de radon 222, a I’équilibre avec ses des-
cendants & vie courte, et exprimée en J.Bq~'. Le facteur d’équilibre
est un parameétre sans dimension compris entre 0 et 1. Dans les bati-
ments, la ICRP recommande la valeur moyenne de 0,4 comme facteur
d’équilibre [UNSCEARO00|. Lorsque I’équilibre total est atteint, le fac-
teur d’équilibre prend la valeur 1. A linverse, plus I'atmosphére est
ventilée, moins 1’équilibre peut s’établir et plus ce facteur est faible.
Pour ce qui est des lieux souterrains comme les mines, on lui attribue
la valeur 0,2.
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3.2 [Etalonnage des DSTN pour la mesure du Radon

3.2.1 Systéme d’étalonnage

Le laboratoire de 'PHC est équipé d'une chambre de radon qui est
en fait un récipient de forme cylindrique (figure 3.2) de volume 2241
pouvant étre hermétiquement clos. Il dispose de vannes de départ et
d’arrivée de gaz, de connecteurs électriques sur sa face arriére permet-
tant la prise de mesure en continu sans ouverture. Le radon injecté dans
le récipient est généré par une capsule contenant une solution de chlo-
rure de radium 226, placée a I'intérieur d’un ballon rond en verre (de
volume 33 ¢cm?) en partie rempli d’eau et muni de deux vannes formant
un circuit fermé avec le tonneau. Ce circuit relie le ballon & la chambre
cylindrique par l'intermédiaire d’'une pompe. Un filtre placé en amont
dans le circuit sert & purifier ’air entrant dans la pompe. L’injection du
radon & l'intérieur du tonneau se fait a ’aide de la pompe qui introduit
de 'air filtré dans le ballon via un tuyau plongé dans ’eau. Ce flux d’air
va donc entrainer le radon dans la chambre cylindrique. La vitesse de
la pompe peut prendre les trois valeurs suivantes : 0,5; 1 et 2 L.min~!
ainsi que leur dixieme. Un appareil de mesure de 'activité volumique
du radon AlphaGUARD (SAPHYMO GmbH, Heerstrafe 149, D-60488
Frankfurt a.M., Germany) et un boitier contenant deux plaquettes de
CR-39; I'un pour le bruit de fond et 'autre pour enregistrer les traces
de particules alpha laissées par le radon et ses descendants sont intro-
duites & l'intérieur du tonneau, par la suite fermé hermétiquement. Le
protocole suivant décrit l'injection du radon dans le tonneau :

— ouverture des vannes de la cuve;

— ouverture des vannes du ballon ;

— aprés le choix de la vitesse de la pompe, mise en route de ce

dernier pendant deux minutes;

— arrét de la pompe et fermeture des vannes du ballon ;

— fermeture des vannes de la chambre.
Une fois le radon & l'intérieur de la cuve, il faut attendre quelques
heures pour que le gaz atteigne 1’équilibre séculaire avec ses descendants
solides A(*?Rn) = A(*'®Po) = A(*'Po); il est possible de vérifier que
cet équilibre est atteint grace au moniteur de contréle AlphaGUARD.

1. La source de radon : le radium 226
La source de radium 226 que nous avons utilisée est délivrée par NIST
(National Institute of Standard and Technology) avec un certificat
d’¢talonnage. Un calcul d’activité volumique dans l'air en fonction des
particules figurant sur le certificat d’étalonnage nous donne une valeur
moyenne de 1500 Bq.m ™2 a 'équilibre (figure 3.3). Dans la pratique, la
valeur moyenne de l'activité mesurée est 1100 Bq.m~3. La résolution
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Fig. 3.2: A gauche photo du dispositif d’injection de radon dans le tonneau et a
droite le schema du méme dispositif.

du systeme d’équations de désintégrations :

dNRpq _
{ d_f - _)\RaNRa

suivant la réaction : 2°Ra — 22Rn + 3He
montre que la concentration atomique de radon est constante et qu’il

. . Nra  Ar
est en équilibre séculaire avec son pére le 226Ra (—a =), Lune
N. Rn >\Ra

des solutions montre aussi que le nombre maximum de ??2Rn est produit
au bout de 33 jours.
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Fig. 3.3: Evolution de l'activité du radon en fonction du temps dans le tonneau.
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2. Descriptif du boitier dosimétre

Les boitiers utilisés au cours de nos expériences nous ont été offerts
par I'Institut National de Physique Nucléaire de Bologne (INFN). A
I'intérieur on peut placer deux CR-39 circulaires de 1,6 cm de rayon
chacun manufacturés par Intercast Europe selon les parameétres spéci-
fiécs par ENEA University of Bologna-INFN collaboration. Le boitier
est équipé d’un filtre qui ne laisse passer que le radon. Ces boitiers ont
été utilisés en 1991 par INFN pour une campagne de mesure du radon
dans la ville de Bologne [Beo91|.

3. Protocole d’étalonnage

L’étalonnage des CR-39 s’est déroulé de la fagon suivante :

— a l'intérieur du récipient on y introduit I’AlphaGUARD et un
boitier contenant les CR-39, ensuite la source de radium est mise
en route avec une activité initiale de 1200 Bq. Apreés 24h, le boitier
est récupéré;

— une semaine aprés I'étape précédente (le temps pour la source de
se "régénérer") on réintroduit un autre boitier pour 24h, cette
fois la valeur de l'activité volumique du radon est inférieure a la
valeur maximale (800 Bq);

— enfin, 4 jours apreés la deuxiéme expérience, on relance pour 24 h
le processus avec une activité de 500 Bq. Ainsi nous avons obtenu
3 points pour la calibration et notre témoin I’AlphaGUARD a en-
registré les valeurs moyennes de ’activité volumique a l'intérieur
de la cuve comme indiqué sur la figure 3.4.

1200 — 1026Bq
- — 725Bq
1100 [ —4478q
1000 |~
& E
£ 900 |-
gk
8 800 f-
> -
> 700
g =k
< 600 -
- 1
50015 TIIIT TITITTI I
= T 1
400 - I ro T 1
E \ \ - \ - | -
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Time(h)

Fig. 3.4: Activité du ??Rn donnée par le détecteur actif AlphaGUARD au cours
de I’étalonnage.
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4. Conditions de développement chimique

Les différents CR-39 irradiés par les particules alpha provenant du ra-
don et les témoins ont été développés dans un bain de soude de 6,25 N
rendu homogéne grace a un agitateur, a la température de 70+0,5°C
pendant 6h. Ces CR-39 ont été ensuite plongés dans une solution de
HC10,12 N pendant 15 min. L’épaisseur des DSTN a été mesurée avant
et apres le décapage chimique, 9 ym de couche a été décapée.

3.2.2 FEtalonnage des DSTN par simulation Monte Carlo MCNPX

Le boitier contenant les CR-39 a ét¢ modélisé (figure 3.5) ainsi que
les conditions expérimentales d’étalonnage afin de comparer les diffé-
rents facteurs d’étalonnage. Dans le fichier d’entrée MCNPX, la géo-

Air gate

Fig. 3.5: Détecteur de radon (d1=6 cm; d2=2,8 cm; h1=2,5 cm; h2=0,9 cm).

métrie du boitier a été modélisée avec les dimensions réelles comme
on peut le voir sur la figure 3.5. A l'intérieur du boitier nous n’avons
modélisé qu’un seul CR-39, dans la mesure ot le second qui enregistre
le bruit de fond n’a aucun impact sur les résultats de la simulation.
En effet, il n’existe pas de radon provenant de I’atmosphére pendant la
simulation. Le volume actif du boitier (76.107® m?®) a été rempli par 108
particules a d’énergie moyenne 5,49 MeV tirées au hasard et distribuées
de facon homogeéne dans toutes les directions. Seule I’énergie du radon,
qui est une énergie minimale par rapport a celle de ses descendants a
été prise en compte dans la simulation puisque les populations absolues
sont dans un rapport 10° entre le 222Rn et 2'8Po; et 10! entre ?'8Po et
211Po [Hig07]. La carte WGET contenant des informations relatives a
I'activité volumique, le taux d’émission, la durée de chaque expérience
(24 h), et les tally F1,F4, F8, F6 ont aussi été introduites afin d’éva-
luer le nombre de traces laissées sur le CR-39 apres avoir traversé 9 pm
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de couche de CR-39. Le fichier PTRAC généré aprés la simulation a
enregistré toutes les histoires des particules, leurs positions, le cosinus
de leurs vecteurs directeurs, leurs énergies, leurs poids a travers toutes
les cellules traversées, la durée des interactions, le type de noyaux col-
lisionnés. Un programme C-++ pour lire et exploiter le fichier PTRAC,
nous a permis d’établir la courbe d’étalonnage (figure 3.6). Les résultats
obtenus par la simulation et I'expérience (figure 3.6) sont respective-
ment kgn=0,126 £ 0,007 et keyp—0,119£0,017 tr.em=2.j7 1. Bq t.m?.
La valeur expérimentale a été obtenue en appliquant la formule : k =
p/(C.t) ot k = facteur de calibration, p = densité de traces (tr.cm™2), C
= concentration du radon (Bq.m™3), t = temps d’exposition (j). Notre
facteur de calibration expérimentale est en bon accord avec celui publié
dans larticle de Jojo et al [Joj94] dont la valeur est de : 0,11840,011

tr.em=2.j71.Bq t.m?3.
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Fig. 3.6: Courbe d’étalonnage des CR-39 pour les particules «. Les incertitudes
statistiques de la simulation sont de l'ordre des points rouges.

3.3 Evaluation de la concentration du radon 4 Bamako et
comparaison avec d’autres mesures en Afrique

3.3.1 Surveillance radiologique : réglementation en vigueur au Mali

La surveillance radiologique est une activité récente au Mali. Le
premier document administratif relatif a la radiologie est I’ordonnance
N°02-059/P-RM du 05 Juin 2002 portant radioprotection et sureté des
sources de rayonnements ionisants. Cette ordonnance stipule en son



3. Dosimétrie Radon 77

article premier : "La présente ordonance s’applique & toute situation
entrainant I’exposition ou un risque d’exposition aux rayonnements io-
nisants et a toute intervention en cas de situation d’urgence radiolo-
gique ou d’exposition chronique". A la suite de ce document il a été crée
le 05 Juin 2002 par ordonnance N°02-060/P-RM I’Agence Malienne de
Radioprotection AMRAP qui est chargée entre autre de :

— délivrer les autorisations de détention et d’utilisation de sources
de rayonnements ionisants et de pratiques mettant en ceuvre des
rayonnements ionisants ;

— procéder périodiquement & des inspections radiologiques program-
mées ou inopinées ;

— effectuer des recherches et assurer la formation et I'information ;

— participer a toute opération d’urgence radiologique en cas d’inci-
dent ou d’accident impliquant des sources de rayonnements ioni-
sants.

En 2006 le décret N°06-488/p-RM a fixé les régles relatives a la protec-
tion contre les rayonnements ionisants, a la sureté et a la sécurité des
sources de rayonnements ionisants. En attendant des textes complé-
mentaires fixant les normes radiologiques propres au Mali, 'TAMRAP
s’aligne sur les valeurs recommandées par les organisations internation-
nales compétentes en la matiére.

3.3.2 FEvaluation du radon a Bamako

Bamako est une ville tropicale ou il fait chaud en moyenne sur
toute I'année. Pour cette raison, les habitants gardent leurs fenétres
et portes ouvertes, ce qui ne favorise pas une accumulation du ra-
don dans les batiments. Nous avons choisi quelques rares batiments
confinés et ordinaires pour effectuer nos mesures de radon. Six détec-
teurs ont été exposés pour trois mois (Octobre-Decembre, 2010) dans
le sous sol de quelques batiments et aprés avoir changé les CR-39, ils
ont été ré-exposés pour deux mois (Janvier-Fevrier, 2011) dans des
habitations courantes. Utilisant le facteur d’étalonnage expérimental,
aprés traitement chimique et comptage du nombre de traces laissées
par les particules alpha (en ayant pris soin de soustraire le bruit de
fond), nous avons déterminé lactivité du radon dans les endroits ou
les boitiers étaient exposés. Nous avons aussi calculé la dose effective
annuelle de radon en utlisant le facteur de conversion donné par UN-
CEAR [UNSCEARQ9], ce facteur traduit la dose effective regue par
adulte par unité d’activité de ?2Rn et par volume d’air. Cette dose ef-

fective annuelle est calculée par la formule :
ED(mSv.an 1) =A(*?Rn) x DxOxFx24x365x107% ot A(**Rn) est I’ac-
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tivité du radon en Bq.m=3; D le facteur de conversion en dose dont la
valeur est 9nSvh~!'.Bq~!'.m?; O le facteur d’occupation du radon dans
les batiments (0,8) et F est le facteur d’équilibre du radon dans les
batiments (0,4). Ces résultats sont résumés dans le tableau 3.3

Désigna- | Cave Habitation | Dose effective | ICRP 2009
tion (Bq.m™3) courante annuelle de | (Bq.m™3)
(Bq.m™3) radon dans
les habita-

tions courantes
(mSv.an1!)

1 154+35 71+£16 1,79
2 151£31 87£20 2,19
3 121£28 93+20 2,35 300
4 125£29 70£18 1,77
5) 136+31 80+£20 2,02
6 108+£25 74+£19 1,87

Tab. 3.3: Tableau récapitulatif de la concentration et de la dose effective annuelle
du radon a Bamako.

3.3.3 Comparaison

Dans la plupart des pays d’Europe, d’Amérique du Nord et dans bon
nombre de pays d’Europe orientale, la présence du radon dans les habi-
tations a suscité une vague d’'intérét au cours des 20 derniéres années.
Des enquétes a 1’échelle nationale ont été entreprises pour déterminer
les niveaux de contamination dans les habitations et évaluer les risques
de cancer du poumon qui en résultent. Ces pays ont mis en ceuvre de
vastes programmes de détection du radon dans les habitations et sur
les lieux de travail. Les publications scientifiques semblent aussi accor-
der beaucoup d’attention a la question. Sur les 110 mémoires présentés
au Colloque international sur le rayonnement naturel dans I’environ-
nement, réuni a Lisbonne en 1987, plus de 70 ne traitaient que de la
question du radon. Au colloque suivant sur la méme question qui s’est
réuni a Salzbourg en 1991, environ 70% des 163 mémoires traitaient les
problémes du radon [AIEA94].

En afrique, on note un intérét certain et des programmes de plus ou
moins grande envergure ont été entrepris dans le sens de la surveillance
du radon dans les habitations. La premiére étude scientifique a notre
connaissance date de 1992, elle a été réalisée au Ghana [And92|, puis
s’en est suivi d’autres. A ce jour nous avons recensé six études en métro-
logie radon en Afrique. Les mesures que nous avons obtenus & Bamako
ont été comparée a celles des regions africaines a notre disposition. La
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figure 3.7 montre la variation du radon dans les habitations de certaines
villes de pays africains. Hors mis le grand pic observé pour les mesures
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Fig. 3.7: Concentration moyenne du radon dans quelques régions d’Afrique.

faites au Nigéria [Obel2|, on n’observe pas une divergence significative
de la variation de la concentration moyenne du radon entre le Mali,
le Ghana, le Maroc [Ouf05], ’'Egypte, la Tunisie et la Lybie [Azm11].
Toutes les valeurs sont en deca du seuil d’alerte de 300 Bq.m~ recom-
mandé par 'TCRP.

En revanche, nous avons relevé une valeur moyenne de 7+2 kBq.m
dans une région volcanique du Cameroun [Nga08|; notons que dans
cette région, les échantillons ont été prélevés a une profondeur de 50
cm.

-3

3.3.4 Conclusion

L’une des contributions majeures dans ce chapitre a été 'utilisation
du code de simulation Monte Carlo MCNPX pour la détermination du
facteur d’étalonnage. Ce code reproduit bien les données expérimen-
tales et peut par conséquent constitué un bon outil dans les pays en
manque d’infrastructure adéquate pour réaliser des étalonnages. Les
concentrations de radon mesurées a Bamako sont toutes en deca des
normes recommandées. Ce résultat n’est pas surprenant car dans un
pays tropical comme le Mali ou il fait chaud presque toute 'année, les
habitations sont bien aérées (le radon ne peut donc s’y confiner). On
a aussi constaté que la dose effective annuelle reste dans les limites
(3-10 mSv.an~!) de ICRP [Wri0§|. Le taux de radon dans les caves ou
I’air est confiné est plus élevé que celui des habitations comme indiqué
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dans la littérature scientifique. Enfin les différents résultats de pays
africains & notre disposition ont montré que la valeur seuil n’a été dé-
pasée dans aucun des cas ; des études restent & mener afin de conforter
nos conclusions et d’avoir une cartographie radon disponible a I’échelle
continentale pour la protection de nos populations.
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Dans ce chapitre, neuf échantillons de sols prélevés dans différentes
régions du Mali ont été analysés par deux techniques nucléaires : la
dosimétrie alpha par contact auto-radiographique et la spectrométrie
gamma. La premiére technique consiste a utiliser des DSTN de type
LR115 pour doser I'uranium (émetteur alpha) contenu dans les échan-
tillons de sols prélevés. Quant a la spectrométrie gamma, c’est une
technique qui permet d’identifier les radio-émetteurs et de quantifier
leur activité dans un échantillon donné. L’objectif de ce travail est de
valider la premiére méthode dont la mise en ceuvre est simple et peu
couteuse par la spectrométrie gamma.

4.1 Dosimétrie alpha par contact autoradiographique avec
des LR115

Le nitrate de cellulose dont le nom courant est LR115, a été dé-
crit dans la sous section 1.7.2.1. Des LR115 de dimensions 1,5 x 1,5
cm? ont été mis en contact auto-radiographique (contact direct) avec
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des échantillons de sols conditionnés dans des flacons en polyétyléne
de dimensions 2x2x0,6 cm? (figure 4.1). Ces échantillons proviennent
des 4 régions du Mali a savoir : Bamako, Sikasso, Ségou et Kayes; leur
densité apparente moyenne est de 1,60 g.cm ™. Dans une méme région
les échantillons ont été prélévés en différntes zones distantes d’au moins
10 km. Aprés deux mois d’irradiation, les LR115 ont été traités chimi-
quement dans une solution de soude de 2,5 N pendant 100 min a la
température de 60°C. Chaque impact de particule « a laissé un micro-
trou de 1 a 15 um de diametre dans la couche rouge. La lecture des
films développés, a été réalisée a l'aide du systéme automatique com-
posé d’une caméra CCD reliée & un microscope optique et d’'une table
tragante (X,Y,Z) pilotée par le logiciel Visilog. L’activité massique de

LR115

0,6cm

Echantillon terre < |

Fig. 4.1: Flacon en polyéthyléne de dimensions 2x2x0,6 cm contenant des LR115.

238U a été estimée a partir de la densité de traces par la relation :
D = (6., E)A (4.1)

ou £(f., E,) représente 'efficacité de détection en fonction de l'angle
critique d’enregistrement 6. et de I’énergie de la particule alpha E,.

1 Ra(Emax) 0.
£(0c, Eq) = = sin 6 cos Od R.d0 (4.2)
2 oc(Emin) 0

Dans la formule 4.2, E,in et Epqe sont les limites des énergies détec-
tées; pour les particules alpha E,.;, = 1,4 MeV et Ee = 4,7 MeV.
Ro(Epmin) et Ro(Fmaz) représentent les parcours des particules a cor-
respondant & ces énergies.

La relation entre le parcours R, des particules o dans 1’échantillon et
leurs énergies E,, peut étre décrite par 'équation : Ry = aE2 +bE, +c;
a, b et ¢ sont les coefficients déterminés a partir de 'ajustement des
points énergie-parcours (Ea, R,) dans 'échantillon & analyser [Biell].
L’efficacité de détection est calculée par intégration de I’équation 4.2
en utilisant des méthodes de calculs numériques [Pap98|. Aprés inté-
gration, I’équation 4.1 devient :
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DER(23U) = (1,961a + 0,350b)A = e rA.

L’activité de 238U est : Ay = A/8, car il y a 8 désintégrations alpha
pour passer de 28U a I’élément stable qu’est le 2°°Pb dans la famille de
2387 (voir Annexe B pour les différentes familles radioactives). Cette
approximation n’est valable que pour I’équilibre séculaire ou permanent
entre 23U et ses descendants. Ceci est réalisé dans notre cas puisque
les échantillons ont été conservés dans des flacons en plolyéthyléne her-
métiquement clos pendant un temps suffisament long (plus de 10 fois
la periode du ***Rn ). La formule utilisée pour déterminer I'activité ne
tient pas compte de la contribution des familles du 2*?Th et de 23°U.

4.2 Mesure de I’activité par spectrometrie gamma

4.2.1 La spectrométrie gamma : principe et application
4.2.1.1 Définition

La spectrométrie gamma a haute résolution est une technique non
destructive, performante qui permet la détermination qualitative et
quantitative des radionucléides émetteurs de rayonnements gamma dans
un échantillon. En effet 'analyse d’un échantillon par spectrométrie
gamma donne naissance & un spectre, qui est un histogramme du
nombre de photons détectés en fonction de leur énergie. Le spectre est
caractérisé par un fond continu (continiuum) décroissant avec 1’éner-
gie et par la présence de plusieurs pics. Chaque pic correspond & un
rayonnement gamma issu de la désexcitation des noyaux instables ou
atome radioactif présent dans I’échantillon (figure 4.2). Par la position
des pics (ou énergie des photons), on entreprend I’analyse qualitative
du spectre qui consiste a déterminer les radioéléments présents dans
I’échantillon analysé. Par la surface des pics (ou nombre d’impulsions),
on entreprend ’analyse quantitative du spectre afin de détermine pour
chaque radioélément présent dans ’échantillon son activité en becque-
rel ramenée & la masse ou au volume de I’échantillon (Bq/kg ou Bq/L).
La spectrométrie gamma est utilisée dans plusieurs domaines :

— la datation d’échantillon sur des courtes périodes en se basant sur

le 137Cs et en utilisant des spectrométres a bas bruit de fond ;

— les missions dans ’espace afin de valider des études scientifiques

relatives aux processus d’émissions de gamma dans 1'univers ;

— la cartographie d’une zone polluée suite au traitement a un acci-

dent nucléaire ou aux traitements de déchets;

— la géologie et la prospection minérale ;

— la protection de ’environnement.
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Fig. 4.2: Spectre gamma d’un échantillon avec les raies et le continuum.

4.2.1.2 Principe

Lorsqu’un noyau se désintégre, il est généralement suivi d’émission
de photons d’ “energie Evy qui céde tout ou une partie de son énergie & un
ou des électrons du détecteur par effet photoélectrique, diffusion Comp-
ton, production de paires et , e”. Les photons via les électrons vont
créer des paires électrons trous dans le détecteur. La quantité d’élec-
trons libérée est proportionnelle & 1’énergie perdue par le rayonnement
gamma dans le détecteur. Ces porteurs de charge sont collectés grace
a une différence de potentiel de quelques milliers de volts appliquée au
semi-conducteur et constitue une impulsion électrique. L’électronique
de mesure comprend les éléments suivants :

— le détecteur semi-conducteur ;

— un préamplificateur pour la minimisation du bruit ;

— un amplificateur ;

— un convertisseur analogique-numérique ;

— un analyseur multicanaux.

La figure 4.3 représente une chaine d’instrumentation de spectrométrie,
correspondant & la description ci-dessus. Chaque élément de la chaine
de la figure 4.3 posséde ses propres limitations, et donc est susceptible
d’introduire des perturbations au niveau du signal temporel observé.

4.2.1.3 Le détecteur semi-conducteur

Les détecteurs en spectrométrie gamma sont des détecteurs aux
semi-conducteurs qui sont des matériaux électriquement intermédiaires
entre les conducteurs et les isolants. Les électrons des semi-conducteurs
prennent des valeurs d’énergies permises dans la bande de valence et
de conduction. La bande de valence est riche en électron et ne participe
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Fig. 4.3: Schéma simplifié d’une chaine de spectrométrie gamma.

pas a la conduction contrairement & la bande de conduction. Les deux
bandes sont séparées par une bande interdite appelé gap d’énergie E, =
E. - E, (figure 4.4). Les performances d’un semi-conducteur dépendent
et des valeurs prises par cette énergie Eg et de la température (agita-
tion thermique).

Exemple : A 0°K le semi-conducteur est isolant.

E
Bande de
conduction Bande de
1 conduction Bande de
>9eV conduction
I ~ lev
Bande de
Bande de Bande de valence
valence
valence
Isolant Semi-conducteur Conducteur

Fig. 4.4: Schéma représentant les bandes de valence, de conduction et interdite
(gap) dans un isolant, un semi-conducteur et un conducteur.

A 300 K, on a dans le tableau 4.1 ci-dessous quelques caractéristiques
de semi-conducteur. Les détecteurs Germanium ont des températures
d’utilisation inférieures a celles des détecteurs de type Silicium. Il faut
les refroidir pour réduire le déplacement des charges. Le moyen le
plus couramment utilisé pour rafraichir le composé semi-conducteur
est I'azote liquide. Le nombre n d’électrons trou produit est donné par
la relation n = E,/W ou E, est I’énergie du photon absorbée et W
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Matériaux | Z | E4(eV) | W(eV) | Densité Mobilité (cm—2.V-1.871)
(g-cm—?)
électron trou

St 14 11 3,62 | 2.33 1350 480

Ge 32 | 067 2,06 | 532 3.6.102 12102
CdTe 48,32 1,47 4,43 6,06 1000 80
Hglo 80,53 2,13 4,64 5,78 1000 50-80
GaAs | 3133 | 145 151 | 5,35 8000 400
Pbl, 82,35 2,6 7,68 6,16 8 2

Tab. 4.1: Quelques caractéristiques de semi-conducteur a 300 K.

I’énergie moyenne nécessaire pour la création de paire électron-trou. Le
choix du détecteur semi-conducteur est un compromis entre la résolu-
tion, l'efficacité, la gamme d’énergie voulue, la nature des échantillons
(liquide, solide, gazeux), le systéme de refroidissement, le volume et le
cotit. Dans notre cas nous utiliserons un détecteur planaire de germa-
nium hyper-pur GeHP.

4.2.1.4 Le préamplificateur

Sa fonction principale est de convertir en tension électrique les por-
teurs de charges qu’il collecte puis de les amplifier et les mettre en
forme. Il est sensible au bruit. Les préamplificateurs usuels peuvent
traiter des taux de comptage de 200 a 1000 kcps.

4.2.1.5 L’amplificateur

Le signal de la tension issu du préamplificateur est traité par I’am-
plificateur qui le met en forme puis 'amplifiée de maniére & optimiser
le rapport signal bruit. Il est par contre I’élément qui est souvent le fac-
teur limitant de la chaine d’instrumentation, ceci étant essentiellement
di a la nature aléatoire du signal incident et a la largeur des impulsions
photoniques générées.

4.2.1.6 Le convertisseur analogique-numérique et I’analyseur
multi-canaux

— Le convertisseur analogique-numérique (CAD) converti les im-
pulsions en un signal numérique reconnu par l'analyseur multi-
canaux.

— La hauteur de chaque impulsion étant proportionnelle a 1’énergie
déposée par le photon, 'analyseur (DSA-1000) classe ces impul-
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sions en fonction de leur énergie : un histogramme, appelé spectre
est ainsi obtenu.
Le choix du nombre de canaux pour 'acquisition est fonction de la
résolution du détecteur et de la plage d’énergie qu’on souhaite analyser ;
nous utiliserons 8192 canaux dans notre travail. Un ordinateur doté
d’un logiciel d’acquisition (Genie 2000) et de traitement des signaux
est associé a ’analyseur.

4.2.2 L’analyse par spectrométrie gamma

On distingue trois étapes dans ’analyse d’un échantillon en spec-
trométrie gamma : la préparation de ’échantillon, ’étalonnage de la
chaine d’acquisition et le traitement des données en fin d’acquisition.

4.2.2.1 Préparation des échantillons

L’échantillon a analyser peut étre solide ou liquide. Les échantillons
de sols étant solides, nous décrirons le mode opératoire de leur prépa-
ration et stockage en vue de leur analyse suivant la norme ISO 18589-2
[ISO08|. Le processus décrit ci-dessous vise a rendre ’échantillon homo-
géne afin d’éviter une sous estimation ou une surestimation de l'activité
réellement présente.

— Séchage

Afin d’éviter les biais de mesure causés par des teneurs en eau
variables d’un échantillon a ’autre, il est nécessaire de sécher les
échantillons a 40°C puis a 105°C. Le séchage permet également
d’augmenter la durée de conservation d’un échantillon.

— Broyage et Tamisage

Le broyage permet d’avoir une granulométrie des échantillons de
sol inférieure & 200 pm, quant au tamisage il permet de retirer les
débris divers. Aprés toutes ces opérations, I’échantillon est condi-
tionné dans un flacon en polyéthyléne dont la géométrie d’éta-
lonnage est le SG50 (50 ml). Avant de lancer ’acquisition sur la
chaine de spectrométrie gamma, il doit étre étalonné en énergie
et en efficacité.

4.2.2.2 FEtalonnage de la chaine d’acquisition

Grace au logiciel d’acquisition "Genie 2000", nous pouvons visuali-
ser en temps réel le spectre de raies émis dans 1’échantillon. L’exploi-
tation de ce spectre en terme quantitatif et qualitatif ne peut se faire
qu’en ayant pris le soin de faire un étalonnage en énergie et en efficacité.
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— Etalonnage en énergie

Le but de cet étalonnage est de corréler le numéro du canal ou
le pic apparait et 1’énergie du rayonnement détecté. Pour cela,
on utilise des sources étalons émettant des rayonnements dont on
connait précisément ’énergie et 'activité a une date donnée. De
cette fagon, on relie par une fonction polynomiale de la forme
E(keV) = Co+Cix+Cox?+ . . .C,x" (ol x représente le canal de
I'analyseur multi-canal) les canaux ou apparaissent ces pics avec
les énergies. Les coefficients Cy et C; sont déterminés automati-
quement par le logiciel ; les autres coefficients Cs, ...C,, représen-
tant la partie non linéaire de la courbe d’étalonnage nécessitent
plusieurs points d’étalonnage. A partir de la pente de la droite
d’étalonnage, on détermine le numéro du canal, ensuite ’énergie
du radioélément émetteur. De méme, on peut déterminer 1’acti-
vité du radioélément puisque la surface des pics est proportion-
nelle a 'activité. Les pics d'un spectre sont des gaussiennes dont
la largeur & mi-hauteur est fonction de ’énergie suivant la rela-
tion FWHM(E) = a+b(E+cE?)%. FWHM est aussi appelé réso-
lution en énergie, il est lié a ’écart-type par la relation FWHM
= 2,35.0(E)(figure 4.5).

+ Région d’intérét AE

Coups

Hauteur du pic

NCcntinuum

Continuum

S

E'nergie

E. Emax

Emin

Fig. 4.5: Analyse d’un pic isolé parfaitement gaussien.
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— Etalonnage en efficacité
Cet étalonnage nécessite au préalable un étalonnage en énergie.
L’étalonnage en efficacité définit le rendement du détecteur en
fonction de I’énergie ; c’est le rapport du nombre de gammas dé-
tectés au nombre de méme espéce émis par un étalon dans le
méme laps de temps. On utilise des sources étalons qui sont de
nature et de forme semblable & celle de 1’échantillon. A partir
de la courbe d’étalonnage en efficacité établie grace & un étalon
dont les points expérimentaux sont distribués sur la plus grande
gamme d’énergie possible, le spectre de I’échantillon est exploité
pour le calcul de I'activité.
Lorsque I’échantillon est différent de 1’étalon, il est nécessaire de
corriger Defficacité pour des effets de matrice!. Certains radionu-
cléides utilisés pour I’étalonnage sont entachés par le phénomeéne
de pic-somme. On calcule I'efficacité absolue en tenant compte des
différentes corrections. En pratique, on utilise une source ponc-
tuelle de '5?Eu (énergies supérieures a 120 keV) et de *3Ba (éner-
gies inférieures a 120 keV).
La formule permettant de calculer 'efficacité d’absorption totale
a partir d’une activité se calcule comme suit :

NpiC(E)

8E:A><T><](E)><Ci
ou
Npiec = AX I(E) x eg X Jax fo16 X fsg X farE
S
avec :

Npic = le taux de comptage net du pic d’énergie E,;. en coups.s™!;

A = activité du radionucléide en Bq;

ep = efficacité du comptage pour I'énergie E ;

T = temps d’acquisition en s;

I(E) = le rapport d’embranchement & 1’énergie E;

C; = produit de différents facteurs correctifs inhérents aux condi-
tions de mesure;;

f; = facteur de correction de la décroissance radioactive ;

fc_1,r = facteur de correction des pertes par coincidence pour
I’énergie E ;

fs p = facteur de correction de sommation pour ’énergie E;

forr b = facteur de correction de 'auto-absorption a l’énergie E.

1. Les effets de matrice induisent le phénoméne d’auto-absorption
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L’aire du pic Ny est obtenue par la soustraction du nombre de
coups dans le continuum Ncontinuum au nombre total de coups
Nror mesurés sur un intervalle d’énergie [Enin, Emas| appelé ré-
gion d’intérét (figure 4.5).

4.2.2.3 Préparation des échantillons pour analyse

Tous les échantillons ont été séchés, broyés, tamisés et conditionnés
dans un SG50 puis placés dans la chaine de comptage BEGe constitué
d’un cristal de germanium hyper-pur GeHP avec une résolution de 1,3
keV pour 661 keV de 37Cs. Aprés 200 000 s de temps de comptage
moyen, les échantillons ont ensuite été placés dans la chaine de cor-
rection d’auto-absorption afin de déterminer les facteurs de correction.
Enfin, les teneurs en 2**U ont été déterminées a partir de la raie de 63
keV du #*Th descendant direct de 233U. En outre la valeur du rapport
2387 /235U = 22 a été vérifice dans tous nos calculs afin de nous assurer
de la fiabilité de nos résultats.

4.3 Résultats

Les résultats des analyses par spectrométrie gamma et par contact
auto-radiographique sont présentés dans le tableau ci-dessous. Les ac-

Echantillons | Spectrométrie v A(Bq/kg) | LR115 A(Bq/kg)
Bamako 1 2455 £ 5.7 246 + 4,9
Bamako 11 24,62 + 8,31 26,0 £ 5,1

Segou I 21,63 + 5,63 2,3 + 5,1
Ségou 11 22.97 + 4,24 28 + 5.1
Sikasso I 43,70 + 7,47 37,5 + 6,1
Sikasso II 39,59 + 10,30 -
Falea I 132,07 + 49,18 126,0 £ 11,2
Falea 11 4378 £ 11,13 163 T 638
Faloa 111 65,94 £ 12,71 5

Tab. 4.2: Activités d’échantillons de sols déterminées par spectrométrie gamma (les
incertitudes sont données par le logiciel Genie 2000 et par LR115 (incer-
titudes statistiques).

tivités massiques de 2**U obtenues par les deux techniques sont en bon
accord et mettent en évidence un taux élévé de 233U dans la zone de
Faléa qui est en effet une zone uranifére. Nous n’avons pas pu obtenir
certains résultats avec la technique du contact auto-radiographique, dii
au fait que les LR115 se décolorent au cours du traitement chimique
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rendant impossible leur lecture au microscope.

L’autre difficulté liée a la technique par contact auto-radiographique
est la détermination de la composition chimique des sols qui varient
énormément. Néamoins on peut utiliser des détecteurs visuels pour
une analyse quantitative de I'activité d’un échantillon.

A titre comparatif, quelques résultats d’autres régions d’Afrique sont
présentés dans le tableau 4.3. L’activité moyenne de **U au Mali est
supérieure a celle mondiale & cause de la valeur élévée dans la région
de Faléa; sinon toutes les moyennes sont inférieures a celle mondiale.

Localisations | Mali | Cameroun | Nigéria | Egypte | Tripoli | Moyenne
mondiale

#8U (Bg.kg™1) | 46,5 14 39,8 13 10,5 40

Tab. 4.3: Comparaison d’activité moyenne issue des publications [Adel2], [Nga08§].

4.3.1 Conclusion

Pour la premiére fois nous avons déterminé ’activité massique d’échan-
tillons de sols en utilisant un détecteur visuel LR115 et par spectromé-
trie v. Les résultats obtenus sont en bon accord, ce qui nous permet
de valider la méthode par contact auto-radiographique. Cette méthode
moins précise que la spectrométrie v présente I'avantage d’étre simple
a utiliser et est de trés loin moins couteux. Un autre inconvénient des
LR115 est lié¢ aux conditions de développement chimique qui leur font
perdre la teinture rouge et les rend inexploitable au microscope.
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Jusqu’a la fin du vingtiéme siécle, la dosimétrie neutron avait un
statut de dosimétrie complémentaire par rapport a celle des photons
(X et gamma). Les doses neutrons étaient comptabilisées avec celle des
photons. Par ailleurs, 'ICRP avait revu a la hausse le facteur de pon-
dération des neutrons et a recommandé un abaissement de la limite de
dose efficace d’au moins un facteur 2.

Ce n’est qu’a partir de 2001 que la dosimétrie neutron verra son dé-
veloppement s’accélérer. D'une part, on assiste a la séparation des va-
leurs des doses pour les neutrons et les rayonnenements photoniques
et d’autre part a I’évolution de la réglémentation dont 'une des consé-
quences est le développement d’une instrumentation appropriée.

Plus spécifiquement, la dosimétrie neutron représente aujourd’hui un
enjeu considérable; prés de 16700 travailleurs en France et 63000 en
Europe sont réguliérement exposés a ces rayonnements indirectement
ionisants.

Plusieurs difficultés subsistent quant a la détection des neutrons. La
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premiére est liée & 'absence de charge qui ne leur permet pas d’inter-
agir directement avec la matiére, cependant ils mettent en route des
particules secondaires (protons et alpha) trés ionisantes qui créent a
leur passage des dégats.

La deuxiéme difficulté provient du fait que les neutrons couvrent une
large gamme énergétique allant de 10712 & 10* MeV, il faut donc adap-
ter le systéme de détection selon ’énergie d’intérét. Un autre probléeme
est la présence systématique de photons dans les champs neutroniques,
il est donc nécessaire de disposer de moyens de détection ayant une
sensibilité faible voire nulle aux photons.

Les DSTN semblent étre un bon candidat pour surmonter la plupart des
difficultés mentionnées ci-haut : ils sont transparents aux -, la norme
ISO-21909 les classe parmi les cinq détecteurs passifs fiables pour la
dosimétrie neutron, ils ont 'avantage de couvrir un large spectre éner-
gétique et enfin, leur fonction de réponse en énergie est proportionnelle
a la fluence des coefficients de conversion dose-énergie comme le montre
la figure 5.1 [[CRP74], [Agos09], [Lus01].

Nous avons montré au chapitre I qu’il fallait associer aux dosimétres
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Fig. 5.1: Coefficients de conversion dose-fluence; réponse de détecteurs CR-39 et
LR115 tiré de [ComO1].

passifs ou actifs des écrans convertisseurs afin d’identifier les particules
secondaires issues de l'interaction neutron-matiére. Le choix des écrans
dépend de la plage d’énergie des neutrons & détecter.

Pour les neutrons rapides, la détection est réalisée grace aux protons
de recul créés dans les détecteurs par des radiateurs riches en protons.
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Quand aux neutrons thermiques leur détection se fera par I'utilisation
de convertisseurs dopés avec du bore pour générer des particules alpha.
Ce chapitre est divisé en deux grandes sections :

— la premiére est consacrée a la dosimétrie neutron rapide ot nous
exposerons les méthodes déja appliquées dans ce domaine par
notre laboratoire. Ces méthodes seront validées par notre parti-
cipation a un test d’intercomparaison ;

— dans la seconde section, nous exposerons les études expérimen-
tales et les simulations développées afin de concevoir un dosimétre
neutron basé sur I’exploration des neutrons thermiques.

5.1 Dosimétrie neutron rapide

La détection des neutrons rapides se fait par diffusion élastique (n,p)
de neutrons sur des matériaux ou des gaz fortement hydrogénés appe-
lés convertisseurs (voir section 1.5.5.1). Le Polyéthyléne (PE) est I'un
des matériaux le plus hydrogéné, il est le convertisseur le plus utilisé.
Dans notre travail, la détection de neutrons rapides se fera avec un
convertisseur qui n’est autre que le détecteur PN3 lui méme de formule
C12H1507. En effet, des études menées par Belafrites [Bel04] ont montré
qu’il était possible d’utiliser le PN3 composé de 48,6 % d’hydrogéne en
tant que convertisseur et détecteur a la fois (en annexe A, les efficacités
de conversion du PE et du PN3 ont été calculées en guise d’illustration
pour une énergie incidente neutron de 5 MeV). L’efficacité de détection
des protons est étroitement liée a 1’épaisseur du convertisseur pour le
PE et a la quantité de PN3 décapée apres traitement chimique, d’ou
la notion d’équilibre protonique.

5.1.1 Notion d’équilibre protonique

Lorsqu’on décape un DSTN irradié par des neutrons monoénergé-
tiques, & partir d’une certaine épaisseur, les protons créés par diffusion
élastique des neutrons sur le matériau sont compensés par ceux qui sont
absorbées. Par conséquent le nombre de protons de recul produits en
sortie du DSTN devient constant : ¢’est ’équilibre protonique. Quelque
soit I'épaisseur décapée aprées |’épaisseur correspondant a 1’équilibre
protonique, le nombre de protons de recul reste constant pour la méme
énergie d’incidence. La figure 5.2 illustre cette notion d’équilibre proto-
nique du PN3 en fonction de I'épaisseur décapée et du spectre d’énergie
de neutrons incidents de la source de ?*! Am-Be.
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5.1.2 Validation de nos méthodes expérimentales

5.1.2.1

Test d’intercomparaison

De 2008 a nos jours, notre laboratoire a participé a deux tests d’in-
tercomparaison réglementaire pour la dosimétrie passive individuelle
organisée par 'TRSN avec succeés. En décembre 2010, date du dernier
test, nos dosimeétres ont été irradiés suivant deux configurations E et F
(table 5.1) sur les installations de I'TRSN dédiées a la métrologie neu-
trons & des équivalents de doses dont nous ignorions les valeurs. Notre
tache a consisté a trouver ces valeurs avec une précision de 50%. Pour
y arriver nous avons étalonné des DSTN du méme lot, congus et prévus
pour avoir les mémes caractéristiques de fonctionnement, compatibles
avec les exigences de la norme ISO 8529-3 [AFNORO0).

Confi- Rayon- Champ Energie | Angle o | Hp* Hp*
gura- nement | de rayon- | moyenne | en dégré | (mSv) (mSv)
tion nement ou no- Poitrine | Poignet
minale
(keV)
E neutrons | source 4160 0 Hp(10)= | Hp(10)=
241 Am-Be 0,5 (7%) | 0,5 (%)
F neutrons | source 550 0 Hp(10)= | Hp(10)=
252Cf+D20 0,5 (6%) | 0,5 (6%)

Tab. 5.1: Configuration d’irradiation.
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5.1.2.2 FEtalonnage des PN3 en vu du test d’intercomparaison

Afin de déterminer les équivalents de doses pour le test d’intercom-
paraison, nous avons irradié nos PN3 avec deux sources de neutrons
dont ' Am-Be de 'IPHC et la source ISO de ?*2Cf de I'IRSN. Les
expériences d’irradiation au "calibrateur" du groupe RaMsEs ont été
faites a des doses allant de 0,5 mSv & 10 mSv sachant que le débit de
dose neutron de la source ?*! Am-Be est égale & 0,022 mSv/h 4 1 m. A
I'IRSN nous avons irradié les PN3 a des équivalents de doses variant
de 0,5 mSv a 24 mSv. Tous les DSTN ont ensuite subi les traitements
chimiques suivants avant lecture au microscope :

— un pré-développement d’une heure qui permet d’une part de dé-
caper une épaisseur importante de DSTN pour s’approcher de
I’équilibre protonique et d’autre part d’éliminer les traces dues
au radon et particules parasites. Le bain chimique dans lequel fut
plongé les PN3 était composé de 40% de soude & 6,25 mol.17! et
60% de méthanol, le tout porté a une température de 70°C;

— un développement de 6h dans une solution de soude de normalité
6,25 N a 70°C;

— enfin, ils ont été introduits dans une solution de HC1 & 0,1 mol.17},
a température ambiante pendant 15 min afin de neutraliser les
dépots de soude.

Les images des traces obtenues grace au microscope optique axios-
kop de magnification 100x couplé & une caméra CCD pilotée par le
logiciel de lecture automatique Visilog 5.4' ont été analysées par le
logiciel de traitement d’image ImageJ? afin de faciliter le comptage
des traces. A la suite de ces opérations nous avons tracé la courbe
d’étalonnage des PN3 (nombre de traces par cm? en fonction de 1'équi-
valent de dose) représentée sur la figure 5.3. Ainsi, aprés avoir établi la
courbe d’étalonnage des PN3 et calculé les réponses des DSTN suivant
la formule Ry=M/H (M=lecture d’un instrument de mesure, H=valeur
conventionnellement vraie de la grandeur mesurée) tirée de la norme
ISO 8529-1 [AFNOROL1], on obtient les valeurs suivantes :

~ Ry (**'Am-Be) = 331+ 51 traces/cm?/mSv ;

— Ru(*%2Cf) = 343453 traces/cm?/mSv ;

5.1.2.3 Résultats du test d’intercomparaison

En appliquant les mémes modes d’opération chimique, de comptage
des traces et en utilisant la courbe d’étalonnage, nous avons obtenu des

1. Noesis, http ://www.apvl.com
2. http ://imagej.nih.gov/
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Fig. 5.3: Courbe d’étalonnage des PN3 irradiés aux neutrons.

résultats satisfaisants (voir figure 5.4) ; 5,33% d’écart pour la configu-
ration E et 23,33% d’écart pour la configuration F. La réussite au test
nous incline donc a appliquer les mémes méthodes de développement
chimique et de traitement d’image tout au long de notre travail.
Notons que pour le test d’intercomparaison de 2010, un premier lot de
PN3 irradié a 'IRSN avait été analysé et nous avions trouvé que les
équivalents de dose étaient inférieures a 0,5 mSv. En effet, en dega de la
valeur de sensibilité du PN3 (0,5 mSv en pratique et 0,3 mSv en théo-
rie), nous nous retrouvons dans le bruit de fond. Nous avions envoyé
ces premiers résultats qui ont été confirmés, il s’est trouvé que les PN3
n’étaient pas irradiés ; ce qui confirme une fois de plus la pertinence de
nos méthodes.

5.2  Dosimétrie neutron thermique

Grace aux succes des deux tests d’intercomparaison en 2008 et 2010,
nous avons appliqué les mémes méthodes expérimentales aux neutrons
thermiques. Elles consistent a déterminer 1’équivalent de dose total des
neutrons (rapides + thermiques) dans un environnement donné grace
a la composante thermique. Cette méthode permet aussi de détermi-
ner la contribution des thermiques a I’équivalent de dose total. Pour
cela il faudrait étalonner les dosimeétres soit avec des sources mono-

énegétiques de thermiques ou des sources a spectre large contenant
une composante thermique. Ne disposant pas de source monoénergé-
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Fig. 5.4: Résultats du test d’intercomparaison de I'TRSN.

tique de neutrons thermiques, le choix d’un spectre neutronique s’est
imposé. Nous avons alors mené une serie d’irradiation sur les installa-
tions de reférence de 'TRSN & Cadarache pour établir la réponse de nos
détecteurs aux neutrons thermiques, suivi de test sur 'installation neu-
tron de 'IPHC afin de valider le dosimétre passif dédié aux neutrons
thermiques. Des simulations MCNPX ont aussi permis de déterminer
des grandeurs physiques indispensables mais inaccessibles en 1’état par
expérience au cours des différentes campagnes d’irradiation.

5.2.1 Production de neutrons thermiques

La source de fission de 252Cf de I'IRSN et celle de ?*!Am-Be dont
dispose 'IPHC ne produisent que des neutrons rapides dont I’énergie
varie de 0,5 MeV a 20 MeV. Il existe des techniques de modération qui
permettent de produire en plus des rapides, des neutrons thermiques
et intermédiaires a partir du spectre initial. La modération consiste
a faire subir aux neutrons incidents des collisions élastiques succes-
sives jusqu’a ce qu’ils atteignent 1’équilibre thermique avec le milieu
modérateur ; les neutrons se repartissent alors suivant une distribution
maxwellienne dont ’énergie la plus probable & 20°C est de 0,025 eV. A
cette température, leur énergie décroit jusqu’aux environs de 0,5 eV ;
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ces neutrons sont qualifiés de thermiques. Le choix du matériel modé-
rateur obéit a deux critéres qui sont : le pouvoir de ralentissement et
le ratio de modération.

— le pouvoir de ralentissement (PR)
Noté €3, ou X5 représente la section efficace macroscopique de
collision et ¢ le décrément logarithmique moyen en énergie dans
une collision, il traduit d’une part, la probabilité d’occurrence
d’une collision dans le milieu modérateur et d’autre part la va-
riation moyenne de ’énergie cinétique du neutron apres collision.
Lorsque les collisions élastiques avec un élément de nombre de

masse A dominent le processus global de diffusion des neutrons,

(A—l)2 A+1 .
54 lnA_l.Lechmxdun

matériau avec un grand pouvoir de ralentissement peut s’avérer
étre inefficace s’il présente une grande section efficace d’absorp-
tion neutronique, d’ou le concept de ratio de modération.

le décrément devient : £ = 1 —

— le ratio de modération (RM)

Il est traduit par la relation TS’ avec X, la section efficace d’ab-

sorption. Plus le ratio de modération d’un matériau est éléve,
ce qui implique un grand pouvoir de ralentissement et un faible
pouvoir de capture, plus ce matériau est efficace.

Dans le tableau 5.2 ci-dessous est donné les valeurs du ratio de mo-

dération, du pouvoir de ralentissement et du nombre de collisions N

InE — InEy

nécessaire (N = ) pour ralentir 'énergie des neutrons de 2

MeV a 0,025 eV de quelques matériaux solides. A la lumiére des don-
nées du tableau 5.2, I’eau lourde apparait comme le meilleur modéra-
teur. Pour étalonner nos dosimétres avec des neutrons thermiques, nous
avons mené une campagne d’irradiation sur l'installation van Gogh de
I'IRSN & Cadarache ot nous avons accés & une source de 2°2Cf modérée
a ’eau lourde.

5.2.2 Etalonnage des dosimétres sur le dispositif Van Gogh de
I'IRSN

Le Laboratoire de Métrologie et de Dosimétrie des Neutrons (LMDN)
de 'IRSN a un statut de laboratoire associé au Laboratoire National
de Métrologie et d’Essais (LNE) qui a pour mission de préparer et de
mettre en ceuvre la politique francaise de métrologie. Le LMDN déve-
loppe et exploite des installations produisant des champs neutroniques
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Modérateurs | A & &Y 5225 Nombre de colli-
“ | sions de 2.10° a
0,025 eV

H-0 18 | 0,107 1,42 62 19

D20 20 | 0,096 | 0,18 | 4830 | 35

He 41043 [1910°%] 51 |42

C 12 | 0,16 0,08 216 | 114

CHs 14 | 0,14 3,26 122 | 132

Tab. 5.2: Quelques paramétres de matériaux modérateurs.

de référence. Pour I'étalonnage de routine, de dispositifs de mesure
des neutrons ayant déja été soumis a I'ensemble des tests de fonction-
nement sous rayonnement lors de leur conception ou homologation, les
sources radioactives 24! Am-Be et 2°2Cf sont recommandées par la norme
ISO 8529-1 car I’énergie moyenne des neutrons (4,2 MeV pour 24 Am-
Be et 2,1 MeV pour #2Cf) est du méme ordre que celle des neutrons
produits par réaction de fission dans le cycle du combustible [Gre05].
Les dosimétres individuels et, en général, tous les appareils de mesure
des neutrons sont étalonnés dans un champ "réaliste", ce qui permet
d’obtenir une dosimétrie plus fiable et plus adaptée a chaque poste de
travail. Pour nos expériences, nous avons utilisé la source de 2°2Cf de
I'irradiateur Van Gogh décrite brievement dans la sous section 1.5.4.1
dans les configurations suivantes :

— la source de ?*2Cf nue;

— la source de ?*2Cf est placée au centre d’une sphére modératrice
d’eau lourde de 15 cm de rayon avec une coquille en aluminium de
1,2 mm d’épaisseur ; ce dispositif donne un spectre neutronique
avec une composante rapide, épithermique et thermique dont la
contribution est de l'ordre de 12% du spectre total ;

— la méme source de 22Cf modérée a l'eau lourde est recouverte
d’une coquille de cadmium de 0,8 mm d’épaisseur pour couper
les neutrons thermiques.

Les caractéristiques des sources de Van Gogh décrites a la date d’ir-
radiation du 02/12/2011 sont présentées dans le tableau 5.3. Tenant
compte des valeurs de fluence du tableau 5.3, on a un rapport cadmique
de 1,18+ 0,13. Ce rapport étant défini comme le ratio de la réponse d’'un
détecteur de neutrons a sa réponse dans les mémes conditions, lorsqu’il
est recouvert d’une feuille de cadmium d’épaisseur déterminée.
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Sources (Cf+D2O)/IRSN (Cf+D20+Cd)/1RSN
P(cm2s 1) 768,07 &+ 76,81 (k=2) | 650,02 & 36,66 ( k—=2)
H*(10)(uSv.h=1) | 268,21 + 25,75 (k=2) | 245,71 & 24,06 (k=2)

Tab. 5.3: Fluence et équivalent de débit de dose ambiant & 75 cm.

5.2.2.1 Configuration d’irradiation

Une série de deux irradiations a été menée sur les installations de
Van Gogh. Des pochettes en aluminium scellées contenant des PN3,
PN3+BN1, PN3+BE10 d'une part et des LR115, LR115+BN1, LR115+BE10
d’autre part ont été fixés sur un fantoéme parallélépipédique (PMMA)
pour des irradiations avec la source Cf+D20 a des équivalents de dose
variant de 1 a 4 mSv.
Dans la deuxiéme série d’irradiation, nous avons utilisé la source de
Ct+D20+Cd et la méme configuration des dosimeétres.

5.2.2.2 Résultats des irradiations de Van Gogh

Tous les PN3 irradiés ont été développés chimiquement dans une
solution de soude a 6,25 N & la température de 70°C pendant 7h et lus
au microscope optique couplé & une caméra CCD. Les LR115 quant a
eux, ont subi un traitement chimique a la soude de concentration 2,5 N,
a la température de 60°C pendant 75 min. Les images des traces enre-
gistrées par visilog ont été analysées par le logiciel de comptage imagelJ.
Pour déterminer ’équivalent de dose & partir des neutrons thermiques
nous avons fait la différence entre le nombre de traces dii a la source de
Ct+D20 et celle di a la source Cf+D20+Cd pour chaque dosimeétre
nu et associé aux convertissuers BN1 ou BE10.

Nous avons constaté que sans convertisseur, le nombre de traces.cm™
est presque le méme pour les différentes configurations d’irradiation
Cf+D20 et Cf+D20+4Cd en témoigne la figure 5.5. Le nombre de traces
élevé observé avec la source de 252Cf nue s’explique par le fait qu’en
thermalisant la source, on augmente le taux de thermiques (de 0 & 12%)
en dimuniant celui des rapides (de 100 & 88%). Sans convertisseur, on
ne détecte que les rapides produits par les différentes sources. N’ayant
pas atteint 1’équilibre protonique compte tenu des conditions de déve-
loppement chimique (pas de pré-développement), le nombre de traces
lues entre 1 et 4 mSv est inférieure a ceux de I'étalonnage du dosimeétre
par le 252Cf de la figure 5.3.
— Résultats des dosimétres associés au BE10
Que ce soit avec les PN3 ou les LR115, les résultats obtenus avec le
convertisseur BE10 sont inexploitables. On observe la saturation

2
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Fig. 5.5: Nombre de traces.cm™?2 en fonction de I'équivalent de dose pour des PN3
sans convertisseur.

des détecteurs a partir de 3 mSv, ce qui rend le comptage difficile,
donc approximatif. Nous savons aussi que le BE10 est 4 fois plus
sensible que le BN1 selon les données de la société DOSIRAD, il
produit donc plus de particules alpha comme on peut le constater
sur la figure 5.6. Par conséquent, nous pouvons conclure que le
BE10 est un bon candidat pour les faibles équivalents de dose vu
sa forte sensibilité, tandis que le BN1 peut étre exploité dans le
cadre des fortes équivalents de dose (> 1 mSv).

Fig. 5.6: Traces de particules chargées issues de la réaction °B(n,a)7Li observées
dans le PN3+BE10 a gauche et le PN3+BN1 & droite a la dose 3 mSv.
Les neutrons sont produits suivant la configuration Cf+D20O.

— Résultats avec le dosimétre LR115+BN1
Les LR115 sont capables d’enregistrer des particules o dont 1’éner-
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gie varie de 1,4 a 4,5 MeV ; or I'énergie sortant du bore est com-
prise entre 0,84 a 1,78 MeV. Le spectre en diamétre des particules
alpha de la figure 5.7 rend bien compte de la réalité décrite précé-
demment et relative a la cinématique de la réaction °B(n,a)7Li.
Ce spectre en diamétre présente une coupure pour les énergies
inférieures a 1,4 MeV. On peut donc conclure que le nombre de
traces enregistrées par les LR115 ne rend compte que d’une par-
tie de la réalité, car nous devrions avoir plus de traces que celles
observées. Néanmoins la courbe d’étalonnage a été établie (figure

5.8).
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Fig. 5.7: Spectre en diamétre des particules alpha suivant la configuration Cf+D20

avec les LR115.

— Résultats du dosimétre PN3+BN1

La non saturation des PN3 avec le BN1 étant constatée, nous
avons établi la courbe d’étalonnage reliant le nombre de traces.cm™
en fonction de I’équivalent de dose (figure 5.9). La variation li-
néaire (y = 2728x + 213) observée est caractéristique des courbes
d’étalonnage en dosimétrie neutron rapide [Bel04] par DSTN.

Le rapport cadmique calculé en faisant le rapport entre le nombre
de traces résultant de la source Cf+D20 et de Cf+D20-+Cd est
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Fig. 5.8: Courbe d’étalonnage par les neutrons lents du dosimétre PN3-+BN1.

de 1,46 40,20. L’écart entre cette valeur et celle obtenue avec les
données de 'IRSN est de 24%. Les spectres en diamétre de la
figure 5.10 ont sensiblement la méme forme et corroborent les ré-
sultats obtenus lors de la calibration des DSTN par des particules
alpha (figure 6.14).
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Fig. 5.9: Courbe d’étalonnage des LR115+BN1 irradiés aux neutrons thermiques.

— Résultats des simulations MCNPX
Sachant qu’il est impossible dans la pratique de déterminer la
contribution des neutrons thermiques a I’équivalent de dose total
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Fig. 5.10: Spectre en diamétre des particules alpha suivant la configuration Cf+D20

avec les PN3.

principalement dii aux rapides, nous avons eu recours au code de
simulation MCNPX. Ce code a été validé en reproduisant d’une
part le spectre expérimental des sources Cf+D20 et Cf+D20-+Cd
de Van Gogh (figure 2.4) et d’autre part, la fluence, le débit
d’équivalent de dose ambiant et personnel (tableau 5.4). La bonne
reproductibilité des résultats expérimentaux par la simulation
nous a permis, grace aux coefficients de conversion de la ICPR 74,
de déterminer la contribution des neutrons thermiques au spectre
total de la source Cf+D20, soit 15,5%.

Sources @(em=2s71) | H*(10)(uSv.h=1) | Hp(10)(pSv.h~1)
(Cf+D20)prsN 768 £ 77 268 + 26 279 + 34
(Ct+D20)monpx 794 + 2 252 + 1 263 + 1
Simu/Exp -3,39% 5,97 % 5,73 %

Tab. 5.4: Données expérimentales et simulées ; les incertitudes de la simulation sont

statistiques.
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5.2.3 Validation expérimentale du dosimétre PN3+BN1

Le dosimétre PN3+4+BN1 étalonné a cadarache a été testé sur nos
installations de 'IPHC en utilisant de nouveau le code de simulation
MCNPX. La source 2! Am-Be de cette installation a un spectre sans
thermique. Pour la validité de nos tests il faut donc produire un spectre
avec une gamme d’énergie incluant les thermiques.

5.2.3.1 Thermalisation de la source **' Am-Be de 'IPHC

Le spectre de la source ?!Am-Be du "calibrateur" représenté sur
la figure 1.12 n’a pas de composante thermique. Pour produire des
neutrons thermiques nous avons utilisé des sphéres en polyéthyléne
(RM=122) encore appelé sphére Bonner. Le systéme de sphére Bonner
(BSS) a été décrit pour la premiére fois en 1960 par Bramblett, Erwing
et Bonner [Bra60]. Ce sont des sphéres pleines en polyéthyléne, forte-
ment hydrogénées, au centre desquelles un espace a été aménagé pour
la source de ! Am-Be. Les neutrons rapides issus de la source subissent
des diffusions élastiques multiples, une partie des neutrons perdraient
leur énergie pour atteindre une valeur comprise entre 25 meV et 0,5 eV
a la sortie des sphéres; on obtient en ce moment un spectre de neu-
trons rapides et thermiques. En fonction des dimensions de la sphére,
on peut obtenir un rendement maximal de neutrons thermiques. Deés
lors, nous avons réalisé une simulation Monte Carlo en faisant varier le
diamétre des sphéres afin de trouver le diamétre produisant le plus de
thermique.

Les figures 5.11 et 5.12 illustrent les différents spectres obtenus avec des
sphéres de diamétres variables et 1’évolution du diamétre en fonction
du flux de neutrons thermiques. Ces résultats montrent que la sphére
donnant la fluence de thermiques la plus importante est celle ayant

un diameétre de 8-9 pouces, cependant le rapport% est optimal

rapide

pour la valeur de 10 pouces. A la lumiére des résultats, notre labora-
toire s’est doté de deux spheres Bonner de diametre 9 et 12 pouces
pour les tests.

5.2.3.2 Test expérimental

Nous avons irradié un lot de pochettes en aluminium scellées conte-
nant chacun un PN3, PN3+BN1 et PN3+BN1+Cd; I’écran convertis-
seur de Cd a une épaisseur de 0,9 mm. Les dosimétres a irradier ont
été positionnés a une distance de 75 cm de la source sur un fantome
dans une premiére configuration, sans fantome dans la seconde et dans
la troisiéme configuration, ils ont été collés sur les sphéres de 9 et 12
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Fig. 5.11: Spectre 2*' Am-Be obtenu par MCNPX avant et aprés modération par
sphéres Bonner de diamétres différents.

0.8
— Thermal flux
— Rapid flux

— Thermal/Rapid

0.7

(%)

0.6

0.5

0.4

0.3

0.2

Thermal_neutron_flux

0.1

0 e b b b b b b b 1
4 6 8 10 12 14 16 18 20

Diameter (pouce)

Fig. 5.12: Fluence de neutrons rapides et thermiques pour différents diamétres de
sphéres modératrices.

pouces (figure 5.13). Le test effectué avec la sphére de 12 pouces avait
pour but de comparer le nombre de traces dit aux thermiques avec celles
de la sphére de 9 pouces. Aprés irradiation, tous les PN3 ont subi un
développement chimique de 7 h dans un bain de soude de 6,25 N a la
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température de 70°C. Pour chaque cas le nombre de traces par cm? a

été déterminé.
Au terme de ces tests on a les résultats suivants :

— la fraction de neutrons thermiques retrodiffusée par le fantome
est de 14%, en bon accord avec la littérature [Bed09| ;

— quelque soit le dosimeétre utilisé (exemple PN3+BN1), le nombre
de traces avec la sphére de 9 pouces (603 traces.cm™?2) est plus
¢léve que celle de 12 pouces (274 traces.cm™2), en accord avec les
prédictions de la simulation ;

— nous avons remarqué que pour 24 h d’irradiation, on a peu d’évé-
nements; nous avons ainsi réalisé 72 h d’irradiation. Le débit
d’équivalent de dose personnel calculé grace a la courbe d’étalon-
nage ¢tablie (figure 5.9) avec le PN3+BN1 est Hp(10)=12,0 £+
0,3 uSv.h™1,

La simulation MCNPX va nous permettre de vérifier la validité
de ce résultat.

Sphére Bonner Source

> Sphére Bonner

2

Pochette contenant “‘ Ll
un PN3 + convertisst,lw l l

| Tube de sortie de la source

Fig. 5.13: A gauche : sphére Bonner montée au "calibrateur" et sur laquelle on a
collé des pochettes contenant des PN3. A droite : modélisation MCNPX.

5.2.3.3 Test avec MCNPX

L’utilisation du code MCNPX pour déterminer le débit d’équivalent
de dose personnel a été au préalable validé en simulant la fluence, le
débit d’équivalent de dose ambiant et personnel de la source de ' Am-
Be nue. Les résultats présentés dans le tableau 5.5 reproduisent ceux
de la littérature [Amgl2|.

Reprenant les mémes conditions expérimentales, en sus de la sphére
Bonner de 9 pouces, nous avons obtenu une valeur de 1’équivalent de
dose personnel de 15,71 puSv.h™!, soit une divergence de 30,92% d’avec
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la valeur calculée expérimentalement.

Sources P(ecm~2s71) | H*(10)(uSv.h~1)
CTAm-Be)prc | 4L0 £ 1,9 A88 £ 2.4
(241Am—Be)MCNpX 40,8 + 1,8 49,9 + 2,5
Simu/Exp 0,49% -2,25 %

Tab. 5.5: Données expérimentales et simulées par MCNPX.

5.2.4 Conclusion

Cette étude menée sur la dosimétrie neutron par 1'utilisation des
neutrons lents a montré que :

1. le LR115 n’est pas un bon dosimeétre pour les neutrons ther-
miques ;

2. le BE10 et le BN1 ont une bande de sensibilité capable de couvrir
les faibles (< 1mSv) et fortes (> 4mSv) équivalents de doses.
Ainsi, associés au PN3, ils sont complémentaires dans le cadre de
la surveillance dosimétrique en routine;

3. le dosimétre dont le prototype est représenté sur la figure 5.14 a
passé avec succes tous les tests et peut servir de dosimétre pour dé-
terminer la dose totale, la contribution des thermiques et rapides.
En revanche, il faudrait tester ce dosimétre auprés de réacteurs
nucléaires vue la similitude du spectre d’étalonnage avec celui de
fission des réacteurs.

En conclusion, ce travail a permis de caractériser les PN3 par des neu-
trons thermiques avec des neutrons dont la dose varie de 1 & 4 mSv.
La linéarité de la courbe d’étalonnage compléte le travail fait par Keiji
ODA et al [Oda87| dans la gamme d’énergie variant de 0,035 & 0,7 mSv.
C’est donc une contribution qui mérite d’étre approfondie.

Cd 0,9mm
BN1

PN3

Fig. 5.14: Prototype de dosimétre neutron par exploration des thermiques
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Pour déterminer les grandeurs opérationnelles, on utilise deux mé-

thodes :

— la méthode globale, qui permet de remonter a un équivalent de
dose & partir de la mesure de la fluence via les coefficients de
conversion fluence totale-équivalent de dose ;

— la méthode spectrométrique : spectrométrie en énergie ou par
Transfert Linéique d’Energie (TLE).

Dans ce chapitre, nous faisons une étude prospective pour la mise en
ceuvre d'une spectrométrie en énergie permettant de caractériser un
champ de rayonnement en terme de distribution en énergie pouvant
aboutir a la dosimétrie. L’approche par la spectrométrie en énergie
nécessite, d'une part la connaissance des courbes de réponse en énergie
des systémes dosimétriques mesurée dans des champs de référence et
d’autre part, une caractérisation des spectres. Les neutrons étant sans
charge, ils mettent en mouvement des particules secondaires protons et
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Fig. 6.1: Schéma des méthodes spectrométriques et globales.

« grace auquels nous avons étalonné nos DSTN de type LR115, neutrak
et PN3.

L’étalonnage des PN3 et neutrak avec les protons a été réalisé auprés
de l'accélérateur 4 MV de Van de Graaff de 'InESS de Strasbourg.
Celui des PN3 et LR115 par des particules alpha a été effectué avec
un ancien dispositif expérimental pour spectrométrie alpha que nous
avons modifié afin de 'adapter a4 notre expérience. Aprés traitement
chimique et lecture par microscope, une courbe d’étalonnage énergie
incident-diameétre de traces a été établie pour les différents types de
détecteurs.

6.1 FEtalonnage des PN3 et Neutrak avec des particules de
protons

Dans cette section est présentée I’ensemble des simulations et expé-
riences faite pour aboutir a ’étalonnage des PN3 et neutrak.

6.1.1 Etalonnage de la barriére de surface

La barriére de surface ou détecteur de silicium est utilisée pour
enregistrer le spectre en énergie d’'une source de particules chargées
(protons et a dans notre cas) et parfois des photons. Les détecteurs au
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silicium que nous avons utilisés (figure 6.2) ont une surface active de 80
mm? avec une résolution de 14 keV & E = 5,5 MeV pour des particules «
de 2! Am. En pratique, la résolution expérimentale dépend de la qualité
du détecteur et de la chaine électronique. Avant d’utiliser la barriére de
surface, elle nécessite un étalonnage qui a été fait avec une tri-source
de 2*4Cm, de ?*! Am et de 2*°Pu dont les caractéristiques sont indiquées
dans le tableau 6.1.

Polari.

Pré. Amp.

DSA 2000 |

]

S Détecteur

Fig. 6.2: Montage expérimental pour 1’étalonnage du détecteur au silicium.

Radio-isotope | Période (années) | Energie alpha (MeV) | Intensité
d’émission

By 1 5,142 15%
2:41.10 5,155 73%

2T Am 5,442 12,5%

433 5,484 85,2%

24Cm 178 5,763 23,6%

) 5,806 76,4%

Tab. 6.1: Caractéristiques de la tri-source.

Le dispositif expérimental utilisé pour I'étalonnage est décrit sur
la figure 6.2. En effet, la source émettrice de particules alpha et la
barriére de surface sont dans une enceinte ot régne un vide secondaire ;
lorsqu’on enléve 1’écran entre la source et le détecteur, les particules
alpha sont enregistrées par le détecteur qui envoie un signal pré-amplifié
puis amplifié sur un PC. Ces signaux sont traités par le logiciel Genie
2000 et on obtient le spectre d’étalonnage de la (figure 6.3).

1. Genie 2000 : logiciel de traitement de spectres gamma fourni par la société Canberra.
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Fig. 6.3: Spectre obtenu au cours de I’étalonnage du détecteur au silicium.

6.1.2 FEtalonnage des DSTN par des protons

Des DSTN de type PN3 et Neutrak ont été irradiés par des protons
produits par I'accélérateur Van de Graaf 4MV de I'InESS 2.

6.1.2.1 Présentation de I'accélérateur Van de Graaf de Strasbourg

L’accélérateur 4 MV du type Van de Graaf est constitué de trois
lignes de faisceau dont deux lignes continues pour les analyses et I'im-
plantation haute énergie, ainsi qu'une ligne pulsée plus adaptée a cer-
taines études. Ces caractéristiques techniques?® sont :

e source : HF;

tension d’accélération : 1 &4 MV ;

faisceaux disponibles : tous les ions sous forme gazeuse (H, D, *He,
‘He, C, N, O, Ne, Ar, Kr, Xe ...);

e courant : quelques dizaines de pA ;

e taille du faisceau : de 'ordre du mm ;

e balayage : électrostatique et piége a éléments neutres sur une surface
de 2 cm X 2 cm;

e porte-échantillon : thermostaté, support refroidi (eau ou azote li-
quide) ou chauffé jusqu’a 700°C;

e faisceau pulsé : 17 kHz, 1 ns.

2. InESS : Institut d’Electronique du Solide et des Systémes.
3. source : http ://www-iness.c-strasbourg.fr/Accelerateur-4-MV.
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La figure 6.4 illustre l'accélérateur sur lequel nos expériences ont été
faites.

Fig. 6.4: Accélérateur 4 MV.

6.1.2.2 Expériences réalisées sur I'accélérateur Van de Graaf

Un faisceau intense de protons (1,875.10'! particules/s) produit par
I’accélérateur Van de Graaf est diffusé par une cible de nickel afin d’évi-
ter la saturation des DSTN. Les feuilles de Nickel les plus minces a notre
disposition avaient des épaisseurs de 0,13 pm et 0,5 pum. Une barriére
de surface a été utilisée dans toutes ces expériences afin d’enregistrer
le spectre en énergie des protons incidents. Ci-dessous (figure 6.5) sont
exposés les conditions expérimentales et les schémas synoptiques de
Iirradiation :

— intensité du faisceau issu de l'accélérateur varie entre 1 et 30 nA ;

— le temps d’irradiation des détecteurs varie de 15 a 30s pour éviter

la saturation des DSTN ;

— la pression dans 'enceinte de la gamelle, P = 1075 mbar ;

— Touverture de la barriére de surface S = 0,80 cm?;

— résolution des barriéres de surface utilisées : 20 et 37 keV pour

une énergie E = 3 MeV respectivement pour la cible de 0,13 pym
et 0,5 pm.

1. Spectre simulé et expérimental obtenu par la barriére de
surface.
Avant les expériences d’irradiation nous avons utilisé le logiciel de
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Fig. 6.5: Schémas de montages expérimentaux avec des cibles de nickel de 0,13 pum
a gauche et 0,5 pm & droite.

rétrodiffusion Rutherford SIMNRA # pour des simulations en vue
de nous faire une idée de la réponse des détecteurs de silicium. Les
réponses spectrales obtenues (aprés expériences) ont été parfaite-
ment reproduites par le logiciel de simulation SIMNRA comme on
peut le constater sur la figure 6.6. La simulation de la réponse de
la barriére de surface avec MCNPX (figure 6.7) a donné un résul-
tat non satisfaisant du fait du nombre limité de protons générés
par la carte NPS (231-1 particules) et en dépit des techniques de
réduction de variance appliquées. Nous avons néanmoins obtenu
un spectre qui a la forme d’un peigne de Dirac (figure 6.8) avec
des incertitudes de 'ordre de 70%.

0.004 — Experiment
— SIMNRA
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0.001

T P Jmiwlmijk\
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Fig. 6.6: Spectre simulé et expérimental de retrodiffusion de protons sur la cible de
0,5 pm de Nickel.

4. SIMNRA : Program for the simulation of backscattering spectra for ion beam ana-
lysis with MeV ions.
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Fig. 6.8: Spectre de la réponse de la barriére de surface simulé par MCNPX.

2. Résultats de I’étalonnage des DSTN avec les protons.

Les DSTN irradiés par des particules de protons ont été traités
dans une solution de soude de normalité 6,25 N & 70°C pendant 7h
et 9h. Le traitement d’image identique a celui décrit plus haut a la
section 5.1.2.2 nous a permis d’établir la courbe d’étalonnage du
diameétre des traces en fonction de I’énergie incidente des protons.
Les résultats de 'étalonnage et les équations correspondantes a
I'ajustement de ces courbes (D est en pm et I’énergie en MeV)
sont présentés sur les figures 6.9 et 6.10.

Dans la littérature ([Sad97], [Xia09]) les courbes d’étalonnage
énergie-diamétre donnent des résultats légérement différents di
a la nature des DSTN et aux conditions de traitement chimique;
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Fig. 6.9: Courbe d’étalonnage des PN3 irradiés aux protons.
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Fig. 6.10: Courbe d’étalonnage des neutrak irradiés par des protons et traités chi-
miquement pendant 9h.

— pour une énergie inférieure a 500 keV, 'effet de dispersion im-
portante entraine des barres d’erreurs grandes;
— au dela de 500 keV, le diamétre des traces décroit lorsque 1’éner-

gle croit;
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— les courbes d’étalonnage épousent les contours de la forme de la
courbe de Bethe et bloch avec un pic autour de 500 keV environ.

6.2 Etalonnage des DSTN par des particules alpha

Dans cette section nous allons décrire le processus d’étalonnage des
PN3 et LR115 en vue de la dosimétrie neutron; cet étalonnage en
diameétre est fonction de I’énergie incidente des particules « issues de
la source de 24! Am.

6.2.1 Descriptif du dispositif expérimental pour I’étalonnage

Le dispositif expérimental est composé de trois parties : la gamelle,
le systéme électronique, une turbo pompe.

1. La gamelle.

L’intérieur de la gamelle a été modifié pour fixer la source alpha
et la barriére de surface. Une fois que le spectre en énergie des
particules alpha est enregistré, la surface active de la barriére de
surface est obstruée par un bouchon en plastique sur lequel on fixe
les DSTN pour l'irradiation. Le role du "cache" ou écran est de
stopper les a une fois l'irradiation terminée afin de retirer le DSTN
pour éviter sa saturation. Des feuilles de nickel et d’aluminium
d’épaisseurs différentes servant a la dégradation de I'énergie des
particules alpha (5,5 MeV) ont été fixées sur le support de la
source de 2! Am concue pour les besoins de I’expérience.

2. Le systéme électronique.
Il est composé d'un pré-amplificateur, d’'un amplificateur logés
dans un chéassis NIM, d'un oscilloscope, d'un analyseur numérique
DSA 2000 couplé au logiciel de spectrométrie Genie 2000.

3. Turbo pompe.
La turbo pompe est utilisée pour réaliser un vide secondaire de
l'ordre de 5.10~! mbar dans la gamelle. Pour controler ce vide, une
jauge de Pirani et un systéme de micro-fuite ont été montés entre
la pompe et la gamelle. Ce systéme de micro-fuite qui, au départ a
été concu pour dégrader 'énergie de la source de 24! Am, s’est avéré
inadapté, c’est pourquoi nous avons utilisé des feuilles de nickel
et d’aluminium pour faire varier ’énergie initiale incidente de 5,5
MeV a 0,4 MeV. La figure 6.11 illustre ce dispositif expérimental.
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Fig. 6.11: A gauche, une vue d’ensemble du dispositif expérimental pour ’étalon-
nage des DSTN aux particules alpha. A droite, une vue de l'intérieur de
la gamelle modifiée pour notre expérience.

6.2.2 Processus et résultats de I’étalonnage

L’étalonnage s’est déroulé en trois étapes :

— la premiére étape a consisté a dégrader progressivement 1’énergie
de 5,5 MeV émise par la source de 2! Am en combinant des feuilles
d’aluminium et de nickel de différentes épaisseurs afin d’obtenir
les valeurs désirées. A chaque énergie, le spectre a été enregistré
par la barriére de surface puis un PN3 et un LR115 sont irradiés
a cette méme énergie. L’ensemble des opérations a été effectué
manuellement et avec minutie.

— les PN3 et LR115 ont ensuite subi des traitements chimiques afin
de révéler les traces latentes. Les conditions de développement
des PN3 sont : T=70"C, t=7 et 9h, C=6,25N. Quant au LR115,
ils ont été développés dans une solution de soude de normalité 2,5
N, a 60°C pour une durée de 75 min;

— les images des traces laissées par les particules alpha ont été lues
par un microscope optique et traitées par ImageJ (mesure de dia-
meétres).

La figure 6.12 présente quelques spectres en diamétre de particules al-
pha en incidence normale sur les PN3 obtenus apreés les trois étapes
citées ci-dessus. Grace aux différents spectres (figure 6.13) en énergie
enregistrés par la barriére de surface, on a établi les courbes d’éta-
lonnage énergie-diameétre pour les PN3 et LR115 (figures 6.14 et 6.15).
Tous les spectres ont été ajustés par des gaussiennes afin de déterminer
les valeurs moyennes des diamétres et les incertitudes associées.

Nous pouvons tirer des conclusions similaires a celles de ’étalonnage
des DSTN aux protons de la section 6.1.2.2; ces conclusions sont en
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Fig. 6.12: Spectre en diamétre de particules alpha pour un temps de décapage de
7h.

bon accord avec les références [Fro91], [Bar95], [Kha99]. Pour le LR115,
nous avons rencontré des difficultés pour mesurer les diameétres, ce qui
expliquerait les grandes barres d’erreurs.

6.2.3 Conclusion

Bien que nous soyons conscients des difficultés a surmonter pour
la mise en ceuvre de la spectrométrie en énergie, nous en avons posé
les bases. On pourrait dans un premier temps essayer de reconstruire
un spectre en énergie de neutron thermique , puis de neutron rapide
a partir des courbes d’étalonnage en diamétre. Si cette étape s’avérait
concluante, on pourrait envisager de recontruire un spectre complet en
énergie et remonter a la dose.
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CONCLUSION GENERALE

Ce travail a consisté a la caractérisation des fonctions de réponse
des DSTN en vue de leurs applications pour des mesures environne-
mentales, notamment en dosimétrie radon et neutron. Pour cela nous
avons dans les quatre derniers chapitres réalisé une série d’étalonnage.

La premiére expérience qui a porté sur la dosimétrie radon, avait
pour objectif d’évaluer 'activité du radon & Bamako. Disposant de
dosimeétre basé sur les DSTN de type CR-39, nous avons réalisé leur
étalonnage sur les installations de 'IPHC. Ces mesures ont été corro-
borées par celles des méthodes Monte Carlo. Nous avons ainsi obtenu
comme facteur d’étalonnage expérimentale ke, = 0,119 et simulé kg,
= 0,126 tr.cm™2.j7L.Bq !.m?. Appliqués aux mesures environnemen-
tales & Bamako, ces mesures ont été comparées a d’autres études en
Afrique et tous les résultats obtenus étaient en de¢a des normes recom-
mandées par la ICRP.

D’autres mesures environnementales, notamment ['activité massique
des échantillons de sols de quatre régions, ont été analysée par spectro-
métrie gamma et par dosimétrie alpha par contact autoradiographique.
Les résulats ont montré une activité massique variant de ~ 19,9 Bq.kg™!
a 132 Bq.kg™!. Ces deux méthodes sont aussi en bon accord.

Les études menées sur un prototype de dosimétre neutron caracté-
risé avec des neutrons thermiques sur des installations de référence,
puis testé sur les installations de 'IPHC, accompagné de simulations
MCNPX, nous a permis de tirer les conclusions suivantes :

— parmi les DSTN (LR115, PN3) étudiés, seuls les PN3 peuvent
étre utiles, car ils couvrent un spectre énergétique plus large que
les LR115;

— le convertisseur BE10 compte tenu de sa grande sensibilité est re-
commandé pour des faibles équivalents de dose (< 1mSv ) tandis
que le BN1 'est pour les équivalents de dose supérieurs a 1 mSv;

— la fonction de réponse de la combinaison PN3+BN1 est linéaire
et sa valeur est de 27284174 tr.cm—?mSv—1.

La derniére expérience a lieu a 'accélérateur Van de Graaf de 'INESS
ot des DSTN (PN3, Neutrak) ont été irradiés avec des protons d’éner-
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gie variant de 0.5 & 2,5 MeV. A la suite de cette expérience, nous avons
aménagé un dispositif expérimental afin d’irradier les DSTN (PN3,
LR115) avec des particules alpha. Ces deux expériences ont abouti
a I’établissement de relation énergie incidente-diameétre des traces en
perspective de la spectrométrie neutron en énergie.

En guise de perspective, la mise en ceuvre compléte de la dosimétrie
neutron sera opérationnelle aprés des études complémentaires afin de
rendre le dosimétre portatif.

Pour la spectrométrie neutron par DSTN, les résultats obtenus montrent
qu’il reste un travail colossal a faire.
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A. EFFICACITE

Seule une fraction des particules émises par une source arrive sur un
détecteur en fonction de ’angle solide et, parmi celles-ci toutes n’in-
teragissent pas dans son volume utile. Pour connaitre le nombre de
particules émises par la source il est nécessaire de connaitre 1'efficacité
absolue et intrinséque du dit détecteur. L’efficacité de détection traduit
donc la capacité d’un dispositif & détecter un rayonnement donné, sa
valeur est comprise entre zéro et un.

Efficacité absolue

Elle est donnée par la relation :

Nombre de particules détectées Nt

Eabs = . . = —
Nombre de particules émis par une source NS

Efficacité intrinséque

L’efficacité intrinséque e;,; se traduit par la relation :

Nombre de particules détectées Ngfﬁ

Eint = . . Z = -
Nombre de particules arrivant sur le détecteur — NJg¢

L’efficacité absolue est reliée a l'efficacité intrinséque par la formule :

2

Eabs = 7 -Eint

4

ou {2 est I'angle solide défini par la surface du détecteur vu de la source
(figure A.1).

1
N=2711—- ——
W( \/a2+d2>

Sid>a= Q=14

g est appelé efficacité géométrique.
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4

Détecteur

“7‘
-
- -

-

Fi

Efficacité de conversion

g. A.1: Angle solide.

2a

Il traduit la probabilité qu’a une particule incidente interagissant avec
un convertisseur (PE, bore 10) de créer des particules secondaires.

Nombre de particules créées dans le convertisseur Nyar
Econ = . . . 7 = -
Nombre de particules interagissant avec le détecteur — N,
ou

n = nombre d’atomes par unité de volume (at/cm?);

o = section efficace en cm™
x = épaisseur du convertiss
Pour un matériel donné :

no — Pmat NA
Amat

avec
Pmat la densité du matériel

2.

9

eur en ci .

N
5 NeltOelt

elt

en g/cm?;

N4 le nombre d’Avogadro = 6,02.10% mol 1.

Efficacité du polyéthyléne

Polyéthyléne : (CHs)y ;
densité : 0,93 ;

= l—exp(nozx)

sections efficaces du carbone et de I’hydrogéne tirées de la base de don-
nées ENDF/B-VIL.0 pour des neutrons incidents de 5 MeV : op
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1,62.102 ot oo = 1,12.10- 2
épaisseur du PE = 6.1073.
Le ceefficient de conversion gqon(5MeV) = 1073,

Efficacité du PN3

PN3 : 012H1807;

densité : 1,32;

sections efficaces de 1'oxygéne oo = 0,92.10724 |

Les données non mentionnées ont les mémes valeurs que celles du PE.
Le coefficient de conversion ., (5MeV') = 0, 85.1073.

Efficacité du convertisseur BE10

BE10 : 99% de B et 1% de ''B;

densité : 2,34 ;

sections efficaces pour des neutrons incidents de 2,5.1078 MeV ; oo =
3846.1072% et 011 = 5.107%*;

épaisseur du BE10 = 4.1073 .

Le ceefficient de conversion .o, (2,5.1078) = 0, 88.
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