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LE RADON

° Gaz naturel inerte se désintégrant par eémission alpha pour former des descendants solides
isotopes du plomb, bismuth et polonium (aérosols)

v" Radon : 222Rn (3,8 j) provenant de la chaine de 238U
v Thoron : 220Rn (55,8 s) provenant de la chaine du 232Th
v Actinon : 21°Rn (3,98 s) provenant de la chaine du 235U
2R @, Hepy @ 2l4pp

* Deuxieme facteur de risque du cancer du poumon 38232(8)j 5489kev 3,071 (22)min 6002 keV 26,916 (44) min
5

214

;- . ~ . 19,8 (1) min
° Reéalisation de contrdles radon dans les zones a B
risque pour la radioprotection de la population 214pg o 210p)
et des travai”eurs 162,3 (12) ps 7686keV  22,23(12)a
y
R , : : . 219pi
° Chaine métrologique et potentiel radon bien 5,012 (5) j
établis en France :
2000« 208p)

138,376 3 (17)j 5304keV  stable

=» Pas de chaine métrologique pour le thoron en France

12 octobre 2016 | Benoit Sabot | 3




LE THORON

Radioprotection du public :

v En France, la dose liée au thoron est estimée comme représentant 10 % de la dose liée au radon

v" Plusieurs mesures dans différents pays (Roumanie, Inde, Japon, Corée,... ) ont montré des
concentrations en thoron parfois plus élevées que celles en radon

Radioprotection dans l'industrie :

%Rn  _ a o Mo @ Pb
v" Possibilité d’exploitation de 232Th pour les 558(3)s  oaakey 148 () ms 6778key 10,64 (1)h
prochaines générations de réacteurs B
v" Production de 212Pb pour I'alphathérapie “83Bi 36 % 2087
v Traitement et stockage des déchets B 64 % 6051 ke‘y
6 090 keV
) [ 208ph
Impact sur la mesure du radon : 3002)ns  gogs ey | Stable

v Pas d’'impact sur les détecteurs de traces s'ils sont correctement placés

v" Influence la mesure sur certains dispositifs commerciaux (Michielsen, et al., 2015)

=>» Besoin d’étalonner les appareils de mesure commerciaux du thoron
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PREMIERE ETAPE : LETALON DE REFERENCE DE RADON (222Rn - 3,8 j)

° Systéme sous vide secondaire

* Le radon produit par une source de %?°Ra est
transféré et gelé a la surface d’un doigt froid a
une température de 80 K

° Mesure par angle solide défini avec un
détecteur silicium

* Source étalon transférée dans un contenant

transportable Mesure ——
pression —
* Activité en radon mesurée : 100 Bq a 3 MBq oot X el Lo
avec Q) |
une incertitude type-relative de 0,3 % Lo
Source
: L e : *2°Ra
* Comparaisons réalisées avec l'Institut de
Radiophysique Suisse (IRA) et au BIPM :Cv) Cryogénérateur SR
Pompes immergé dans
'azote liquide

=>» Impossible d’utiliser cette méthode pour le
thoron (55,8 s)
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DEUXIEME ETAPE : ETALONNAGE D'APPAREILS DE MESURE AVEC BACCARA

* Volume de 1 m3 dans lequel sont placés les
instruments a étalonner

* Etalon de radon mélangé a I'atmosphére de
BACCARA a pression atmosphérique

* Activité volumique en radon de 40 Bg.m3 a
40 kBg.m3

* Atmosphere produite tracable aux étalons

internationaux avec une incertitude-type relative

BACCARA,V=1m3
de 2 %

Instruments
commerciaux a
étalonner

internationales avec d’autres laboratoires sur Ventilateur
I'étalonnage d’un instrument commercial i

=» Chaine métrologique complete pour le radon Etalon de 222Rn

° Participation a des comparaisons
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CREATION D’UNE CHAINE METROLOGIQUE POUR LE THORON

* Utiliser BACCARA et une source de 228Th pour produire une atmospheére de %2°Rn

BACCARA

Sortie vers extraction

Instruments
commerciaux a
étalonner

Ventilateur

Dispositif
de mesure
thoron

Entréee d’air

Source 228Th |€&—

Création d’'un dispositif de mesure permettant d’assurer la tracabilité métrologique de
I'atmosphére de 22°Rn :

v Volume de mesure utilisant un détecteur alpha dont le rendement de détection est évalué par méthode

Monte-Carlo

v Permet la mesure du radon pour valider les calculs de rendement
Permet d’identifier la présence des deux isotopes du radon

Dispositif transportable pour le connecter a une chambre produisant une atmospheére de référence en
thoron
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PRINCIPE DU DISPOSITIF DE MESURE

Un filtre en entrée du volume : élimine tous les descendants produits en amont du dispositif

* Volume de mesure composé d'un détecteur alpha de grande surface, d’'un petit volume et d’'un
deébit de circulation important :

v Limite la perte d’énergie des alphas dans I'air

v Distribution et rendement de détection du radon et du thoron identiques

Entrée — '§
atmosphere o N\
thoron Filtre

Sortie

+
Descendants
chargés

Volume de mesure thoron

* Champ électrique assez intense pour capturer les descendants chargés produits dans le
volume :

v" Vitesse de dérive des ions bien supérieure a la vitesse du fluide

v Limiter au maximum le temps de séjour des descendants dans le volume pour éviter leur neutralisation
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DEVELOPPEMENT DU DISPOSITIF DE MESURE

° Monte-Carlo (MCNPX) : calcul de rendement et transport des particules alpha dans la matiere

* Comsol Multiphysics : CFD, champ électrique et transport de particules chargée

Potentiel (V)

><2103
. Surface du détecteur 18
_reliéala \@??e 16
1.4
§1.2
1
0.8
0.6
0.4
0.2
0
Vitesse du fluide Vitesse de la particule
(ms?) (m.s?)
1.4
1.4
1.2
1 1.2
0.8 1
0.6 0.8
0.4 0.6
0.2
0.4
0
0.2
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DEVELOPPEMENT DU DISPOSITIF REALISATION DU DISPOSITIF DE MESURE

* Dispositif transportable dans un sac a dos
(testé et approuve)

* Préamplificateur adapté aux spécificités du
détecteur silicium pour optimiser la résolution

* Alimentations filtrées pour limiter au maximum
le bruit électronique

° LabZY nanoMCA : analyseur multicanal
compact, trés performant et avec un code
source libre permettant son intégration dans
un logiciel d’acquisition développé sous
LabVIEW
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CREATION D’UN BANC DE DILUTION DU RADON

* Transfert d’étalon de radon dans le dispositif de mesure pour valider les calculs de rendement

Volume de référence
raccordé au LNE

Etalon de 222Rn
dans un contenant

Pompe pour une circulation en
boucle fermée sur le dispositif

> |

* Activité volumique en ?22Rn avec une incertitude-type relative de 0,3 %

* Contréle et mesure en continu de : la pression (10 a 2.102 hPa), 'humidité relative (0 a 95 %
RH), la température (20 a 40 °C), le débit (0 a 2 L.mint)
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RESULTATS : SPECTRES DE RADON ET FACTEURS D’INFLUENCES

° Identification de chaque élément de la chaine du radon

Comptage 222Rp 218pg 214p
- TR
i
| | F | gl
| | Kl | &
| | |l
| | n |
| I -
100 - | |t |3l
' | | H - h
| .| il | g
| JAFH Wi
. e iJ 1
N I

1800 2800 3800 4800 5800 6800 7800
Energie (keV)
° Des régions d’intéréts (ROI) sont attribuées a chaque pic alpha pour les 3 isotopes mesureés

* Ces ROI sont réutilisées pour chaque analyse de spectre dans des conditions différentes de
pression, température, humidité, ...

=>» Environ 200 mesures reéalisees pour la validation de la méthode qui ont montré sa stabilité
(900 a 1500 hPa, 0 a 2 L.min-1, 18 a 37 °C, 0 a 93 %RH)
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EVALUATION EXPERIMENTALE DU RENDEMENT DE DETECTION DU RADON (1)

* Estimation de la surface du pic du 218Po et du 214Po pour supprimer leurs contributions au pic
du ?22Rn (Logiciel Colegram)

Comptage
| 218P0 214])0
( Résidu du comptage estimé apres ajustement
mathématique
1000 - Résidus (%)
600 -

100~

1600 2100 2600 3100 3600 4100 4600 5100 5600 6100 6600 7100 7600
Energie (keV)

Artefactdtiala
faible statistique

Caractéristiques de la traine du pic de 2¥Po
obtenues avec le pic de ?**Po

1600 2100 2600 3100 3600 4100 4600 5100 5600 6100 6600 7100 7600
Energie (keV)

° Calcul du rendement de détection avec les données expérimentales

* Calcul de son incertitude associée par méthode classique et par méthode Monte Carlo en
utilisant le NIST Uncertainty Machine (Lafarge, et al., 2015)
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EVALUATION EXPERIMENTALE DU RENDEMENT DE DETECTION DU RADON (2)
* Evaluation du rendement de détection pour plusieurs points de mesure :

szan(dm) Fref Fdec

Rd 222p, —

Incertitude-

Contribution

Grandeur Valeur type relative
° %)
(%) (%
N222p,, (dy,) 147 285 (384) 0,26 32,93
Frer 1,060 54 (1) 9-104 0,00
Fioc 1,012 6 (4) 4-104 0,74
tm 12 000,6 (10) s 8-104 0,03
A, 222p, 3,313 (6) MBq.m'3 0,18 16,08
Vet 12,444 (40) cm’3 0,32 50,21
Rdzzan
classique)
Rdzzan
(méthode 0,319 5 (14) 0,44
Monte-Carlo)

tm A, 2225, Vier

Rendement
222R
4 n

0,33

032 L % =11
) ___T___.T_.T_

0,31

0,30

23 33 43 53 63
Temps (h)

* Le rendement de détection du pic de ???Rn obtenu expérimentalement est de 32,0 (2) %, le
rendement obtenu par calcul MCNPX est de 31,86 (3) %

=>» Résultats expérimentaux compatibles avec les simulations : ce rendement sera le méme
pour le pic du 22°Rn

12 octobre 2016 | Benoit Sabot | 17




EVALUATION DU TAUX DE 218pg CAPTURE

* Le 222Rn et |le ?18Po étaient a I'équilibre lors des mesures, le rendement de détection du pic de
218pg est calculé de la méme fagon que pour le pic du 2??Rn ;

Rendement 218Pg
0,48

bbbt

5 d I
0,46 i-T- T

0,45

0,4‘4 T T T T T ]
6 16 26 36 46 56 66
Temps (h)

* Le rendement du pic de ?18Po évalué expérimentalement est de 46,5 (2) % ce qui est inférieur
au rendement calculé par simulation MCNPX 49,5 (2) %

=> Le taux de ?18Po capturé est de 93,9 (4) % ce qui est compatible avec les résultats de la
littérature
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CREATION D’UNE ATMOSPHERE DE THORON

Volume de dilution

Dispositif de
mesure thoron

* Production de 22°Rn a partir d’'une source de 228Th
* Circulation en continu d’air propre et sec

* Mesure en continu de 'atmosphére en thoron avec le prototype a I'aide d’'une boucle fermée
sur le volume de dilution
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EXEMPLE DE SPECTRE DE THORON MESURE

Comptage

216pg §
* Caractéristiques similaires au spectre du
1000 1 : 222Rn
600 ]

=» Tous les radionucléides sont identifiables

ZIZBi

| :
" i : .
100 - N)J 212pg ° Le pic alpha de 22°Rn est perturbé par la
o : résence de 212Bi
B s sl - ; ; . L....-..-a. u—kls—._....- p

1000 2000 3000 4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000
Energie (keV)

* Le 212Pg et le 212Bj sont instantanément en

équilibre séculaire 220Rn p 216pg a 212p)
558(3)s  p28gkev  148(4)ms 6778kev 10,64 (1A
5
=> Utilisation du pic de ?2Po pour déduire .
) 212D; ;s yu r A BgBl a36Y Zg?Tl
I'apport en ““Bi dans la région d’intérét 60,54 (6) miri 3,058 (6) min
220 i 6051keV ,
du %°°Rn Bro4% 6090kev P
212pg a 208p},
* |l faut vérifier que I'équilibre est bien 3002)ns  g7gskey ~ Stable

respecte sur le détecteur
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VERIFICATION EXPERIMENTALE DU RAPPORT D’EMBRANCHEMENT

Comptage | |
212Bj | mpog R N .
co00. § 1 ° Apres une longue exposition a une

2 5 atmosphere en thoron, le volume de
{; f mesure est rincé avec de |'air propre
# & et sec
: f
i

1000 -
600 1

ls

124

100 I
|

900 1900 2900 3900 4900 5900 6900 7900 8
Energie (keV)

° Les résultats expérimentaux basés sur le rapport de comptage des deux pics donnent :

a(21ZBi)
a(212P0)

° En utilisant les données des radionucléides, le rapport d’embranchement est :

* Une mesure permet d’obtenir
directement les deux descendants a
I'équilibre

- s
ie Sse 8 o
Smem om Sosse e

3
e

00 9900 10900

[ e e

= 0,561 (7)

a(**?Bi) a(*'*Bi) 3591
a(?2Po)  B(*12Bi) 64,09

=» Les résultats sont compatibles, il est possible d’utiliser le pic de 212Po et le rapport
d’embranchement pour en déduire le comptage lié au pic de ?1?Bi

= 0,560 (3)

12 octobre 2016 | Benoit Sabot | 22




ETUDES DES PARAMETRES D’INFLUENCE SUR LA MESURE

* Comme pour le radon, 'humidité relative, la pression et la température n’ont pas d'impact sur la
mesure

* Contrairement au radon, du fait de la période tres courte du thoron, le débit de circulation peut
avoir une influence sur la mesure :

T, taux de comptage

(s

44 v' Le prélévement de I'atmosphére est
42 realisé pour plusieurs deébits de

1 i circulation
4,0

L |
38 i 0 mrete v’ Les résultats des taux de comptage pour
36 le pic du 215Po et de 22°Rn sont corrigés
34 } en tenant compte de la décroissance du
¢ ¢ thoron :
3,2 ¢
3,0 i r ; : ; : ; : , (_ X220 ﬁ)
0,2 0,4 0,6 0,8 1,0 1,2 1,4 1,6 1,8 2,0 2,2 _ RnQ
Débit (L.min") N220Rn - NZZORn(O) e

=> Le taux de renouvellement du volume est suffisamment important pour que la période du
thoron n’influence pas la mesure au-dessus de 0,8 L.min-!
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EVALUATION DE L’ACTIVITE VOLUMIQUE EN THORON ET INCERTITUDES

Calcul de I'activité volumique en thoron mesurée et incertitudes associées en utilisant le pic de
220Rn et le pic de 2%6Po :

O‘(21zBi)
N2zog, 4 2125, N212, =575 N216
B( Bl) Po
—A220p,Q —A220p,Q
tm Vdet Rd 220R,€ " tm Vdet Rd 216p,€ n
Grand . Va!euc: et Incertitude-type Contribution
randeur incertitu ‘t?-type relative (%) (%) Valeur et Incertitude- Contribution
associee Grandeur incertitude-type type relative %
Nazog, , 212p; 68 783 (271) 0,4 27,6 associée (%) )
N2z, 42 289 (206) 0,5 5,1 Nzep, 65 978 (257) 0,4 3,0
a(*'Bi) 0,560 (6) 0.1 24,5 £, 3003 (1)s 0,03 0,0
ﬁ(ZIZBi)
tm 3003 (1)s 0,03 0,1 Vaet 12,444 (40) -10¢m3 0,3 2,1
Vet 12,444 (40) -106 m3 0,3 8,0 R 216p, 0,465 (10) 2,1 93,7
R, 2205, 0,320 (2) 0,6 30,4 Azz0p, 12,42 (7) -103 s 0,5 0,0
Azz20,, 12,42 (7) -103 57! 0,5 0,0 Ve 2,5(3) -10°m? 12 1,0
v, 2,5 (3) -10° m? 12 3,9 Q 1,667 (2) -10° m3.s™ 0,1 0,0
Q 1,667 (2) 105 md.s" 0,1 0,0 Ay 220y (MEthOE 5 0 e (86) MBg.m 2,2
classique)
A, 220, (Méthode 3 :
- A Méthod
classique) 3,843 (40) MBq.m 1 v220py (Methode 3,871 (86) MBq.m3 2,2
Monte-Carlo)
A Méthod
v22ogn (MEthode 5 o3 43) MBq.m 1

Monte-Carlo)
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ANALYSE DES MESURES : ACTIVITE VOLUMIQUE EN THORON
* Le calcul est réalisé pour 'ensemble des points de mesure étudiés apres I'équilibre atteint

A, 220Rn
(MBg.m*)

4,2

L gt =r S DE i} : L% =

3,6

3,4 T T T T T T
103 105 107 109 111 113 115
Temps d'exposition a I'atmosphere de ?2°Rn (h)

* Les résultats sont tous compatibles, I'activité volumique en thoron est bien constante au cours
du temps

=> |l est maintenant possible de raccorder I'activité volumique en thoron d’'une atmosphére
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COMPARAISON AVEC UN RADY

* Comparaison réalisée dans
BACCARA

Dispositif
mesure

20,00°C thoron

régulateur 1 L.min’!

BACCARA ( 1m?)

Débitmetre

05,00 % RH I ?

Mesure Température
et humidité relative

° RAD7 étalonné par le PTB

Sécheur

Systéme de déshuilage et séchage utilisé
pour I'ensemble du circuit BACCARA

1013,00 hPa

Mesure pression

Ventilateur

rTTTTTET T T T T T T T T T T TN Débitmetre

Circuit d'air
comprimé séché

régulateur 6 m3h!

[~

° Le premier prototype a été
utilisé pour cette

Débitmetre régulateur

. A3
: AN

Sechewr 1 | |\/ comparaison, il est
L KA source et (<> contaminé en 219Po
I
I

oo Déshuileur 6 L.min’t
Comptage
507 .
i 210pg .
457 . .
Appareil Dispositif de Rad7 337 H :
mesure thoron 30° g g
Petite activité 24 : :
etite activite 2,08 (6) kBq.m3 1,88 (14) kBq.m?3 201 :
volumique 5 i 00F :
Grande activite 163 (5) kBq.m?® 160 (7) kBq.m=3 107 T ¢ =
volumique 51 ot Sasmmw 5% %
[ e e R Ty

= Résultats compatibles

2900 3900 4900 5900 6900 7900 8900 9900
Energie (keV)
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COMPARAISON AVEC LE DISPOSITIF DE MESURE DE REFERENCE DE L’ENEA

Comparaison réalisée en ltalie dans la
chambre de 'TENEA

Production de thoron a I'aide d’'une
source de 232Th dans un volume fermé

Comparaison de mesure de thoron avec
la méthode de référence en
développement a 'TENEA

T U

°
Volume fermé de 220 L m
gy | e
Ventilateur Pompe Débit
' régulpteur Fiole de Lucas et son ¢
disposi]ifde mesure
°
Comptage
35
30 -
Appareil Mesure 1 Mesure 2
25 7
Dispositif de 20~
22,2 (4) kBg.m3 22, kBg.m=3
mesure thoron (4) kBq 0(3)kBa 15
Lucas - ENEA 22,1 (8) kBgq.m=3 21,7 (8) kBg.m-3 101
5 ]
0 ;
3000

=» Résultats compatibles !

4000 5000 6000 7000 8000 9000 10000 11000

Energie (keV)
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CONCLUSION

* Le dimensionnement réalisé sous Comsol Multiphysics et MCNPX a permis de mettre en place
un dispositif qui n’est pas influencé par les variations des parameétres de [’air (pression,
humidité, ...)

* Le rendement géométrique expérimental du 222Rn est de 32,0 (2) %, ces résultats sont
compatibles avec les simulations MCNPX

* Pour des débits de circulation supérieurs a 0,8 L.min"', le rendement géométrique sera le
méme pour le pic du 229Rn

* |’évaluation de ’activité volumique en thoron est réalisée avec une incertitude-type relative
de1%

* Le dispositif créé est transportable, dispose de sa propre électronique et permet de
raccorder une atmosphere de 22°Rn en activité volumique

* Des comparaisons ont été mises en place avec un RAD7 dans BACCARA (IRSN) et a ’ENEA avec
leur étalon en développement : ces deux comparaisons ont donné des résultats compatibles
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PERSPECTIVES

° Finalisation du développement du logiciel sous LabVIEW

* Mise en place du dispositif sur BACCARA

* Développement du mode opératoire pour I'étalonnage des instruments de mesure du thoron
BACCARA

= Commencer a étalonner les appareils de mesure !
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