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INTRODUCTION

Probléme posé

Dans le domaine de la protection contre les radiations, le contro.e de la contamination par radio-
elements des personnes travaillant dans les disciplines nucl< .res est un des plus importants.

Certains de ces radioéléments sont particulierement dangereux du fait de leur toxicite et de la dif-
ficulté a les déceler inhérente a 1a nature de leur rayonnement : c'est le cas du plutonium 239,

Bien que les conditions de travail soient séverement controlées, le risque de contamination arci-
dentelle n'est pas exclu. La toxicite chimique du plutonium est negligeable comparee a ia woxicit? due a la ra-
dioactivité. Le plutonium est un emetteur a dont |'énergie moyenne est de 5,14 MeV.

En 1955, la Commission Internationale de Protection contre les Radiations {1) a défini les doses
maximales admissibles dans différentes parties du corps. Elles varient selon que le plutonium est soluble ou
insoluble,

L'organe critique pour les aérosols de plutonium insoluble est le poumnon.

La surveillance des personnes soumises a des risques de contamination se fait par des méthodes
basees sur le métabolisme du plutonium : mesures d'excréta tels que urine, féces, mucus nasal.

Le faible pourcentage de la quantité de plutonium excréte journeliement dans les urines rend I'es-
timation de la charge difficite. On sait d’autre part gu'un individu peut retenir 80 % de 1a dose initiale recue
B0 ans apres |la contamination. Les méthodes de mesures indirectes, si elles permettent d’apprécier de faibles
niveaux d’activité, présentent |'inconvénient d'étre tres longues et delicates. Pour connaitre la contamination
totale, elle oblige a des extrapolations marquées d’erreurs difficiles a apprécier.

Les contaminations se produisent généralement par 'air inhalé. Les méthodes de imesure indirecte
pour déceler le plutonium insoluble dans les poumons sont trés imprécises (15).

La connaissance de la charge pulmonaire "en plutonium du personnel qui manipule cet element
reste un souci majeur pour la surveillance medicale, Ce probleme a d'ailleurs retenu 1attention de nombreux
auteurs (2, 3,4, 5, 6).

Une mesure directe serait la méthode idéale.

Comme il n'est pas possible d’utiliser I'emission a du plutonium 239 pour une mesure directe, il est
necessaire de détecter les raies XL de 'uranium 235 {13,6 keV —17,2keV —20,2 keV) dont I'abondance est de
4 % par désintégration « du plutonium 239. Mais ces raies X sont fortement absorbées : 0,6 cm d'épaisseur
{20) de tissu musculaire ou 300 it d'os ne laissent passer que la moitie du rayonnement émis. 1l est donc impos-
sible de détecter le plutonium dans le squelette, de I'extérieur — en revanche, il est plus facile de faire une me-
sure sur une blessure — si elle n'est pas trop profonde {3 cm maximum}.

En ce qui concerne 1a mesure des contaminations pulmonaires, la faible densite du tissu offre une
possibilité de détection. Mais jusqu’a présent, la technigue de détection du plutonium dans les poumons est



restée théorique devant les énormes difficultés qu’elle présente. Elle nous a paru cependant possible grice aux
récents compteurs proportionnels a fenétre de grande surface a condition de réduire au maximum le bruit de
fond et d’employer un simulateur convenable de plutonium pour un étalonnage in vivo.

C’est sur la resolution de ce probleme que porte I'essentiel de notre travail.

Etudes effectuées

Quelques auteurs proposent des appareillages destinés a la mesure du plutonium au niveau du pou-
mon. !ls se caractérisent surtout par le type de détecteur adopte : cristal scintillateur ou, le plus souvent,
compteur proportionnel, Les solutions retenues sont toujours le resultat de compromis entre la surface de dé-
tection du compteur, ses qualités spectrométriques, le rendement de détection du gaz de remplissage et le
bruit de fond.

Apres une rapide étude bibliographique sur le plutonium, nous passons en revue les différentes for-
mes de contamination et les moyens de les deceler,

Nous examinons ensuite les realisations actuelles et nous présentons la solution que nous avons re-
tenue,

Nous décrivons la version effectivement realisee. Nous etudions les caractéristiques de nos appa-
reils, leur performance et les méthodes d’étalonnage notamment par ' utilisation d'un thorax artificiel spéciale-
ment construit a cet effet.

En ce qui concerne la definition d'une technique de mesure du plutonium in vivo dans le poumon,
nous présentons une méthode originale ““d’étalonnage interne’ de {'individu, basée sur I'utilisation d’un pluto-
nium simulé : le protactinium 233.

Apres une série de mesures sur animaux, nous avons realisé un generateur d’aerosols pour les inha-
lations humaines,

Les resultats obtenus sont analyseés et une technique de mesure est définie. Enfin, diverses amélio-
rations de V'appareiliage sont envisagees.

|- LEPLUTONIUM ET SA DETECTION

-1 - Le plutenium

Pu — Nombre atomique Z = 94,

239U. 8~ 239Np 6 239p,,

238U +n - -
23 mn 233 24 390 ans

A la suite de sa découverte, des recherches trés poussees sur les propriétés nucléaires et chimiques
de cet elément ont permis une connaissance approfondie de ce nuclide.

On connait une vingtaine d'isotopes du plutonium, tous radioactifs, dont la masse s'étend de 232
8 264 |ls sont tous obtenus artificiellement.

Parmi tous les isotopes de I'élément, c’est le plutonium 239 qui a acquis une importance excep-

tionnelle par suite de son utilisation possible sur une grande échelle a des fins pacifiques et surtout militaires.
C'est sur cet isotope qu’ont ete principalement &tudiées les proprietés physico-chimiques de I'élement.

Emission a du plutonium 239

Les rayons & émis par le 239p,, presentent le phénomene de “structure fine” en formant sixgrou-
pes différents par leurs énergies et leurs intensites.

Groupes intenses Groupes de faibles intensites
5,147 MeV 72 % 5,064 MeV 0,037 %
5,134 MeV 18,80 % 4,999 MeV 0,013%
5,096 MeV 10,70 % 4,917 MeV 0,002 %

Les figures 1 et 2 montrent respectivement un spectre @ de 239p,, et un spectre o de 239Pu

+ 238Pu.

Le 3%y est produit dans les réacteurs, Dans ceux fonctionnant a )'uranium naturel, le taux de
conversion est de 0,65 pour les réacteurs modeérés a |'eau lourde et de 0,75 pour les réacteurs moderes au gra-
phite. En d'autres termes, la consommation de 1,2 g de 235U conduit a la formation de 0,8 2 0,9 g de 239Pu

suivant le moderateur,
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En France, actuellement, des quantités de plus en plus grandes de plutonium sont annuellement
traitees. A cote de I'utilisation militaire du 239Pu. son emploi industriel se développe notamment comme com-
bustible dans les surgénérateurs. Aussi, le nombre de personnes appelées a travailler sur cet élément va crois-

sant,

-2 - Les risques radioactifs

Les risques radioactifs présentés par le plutonium peuvent prendre plusieurs formes :

- contamination externe
- contamination interne
- accident de criticité,

C'est surtout le risque de contamination interné qui représente le plus souvent un danger radioac-

tif. Parmi les formes de contaminations internes, celles produites par inhalation sont les plus importantes. Nous.

examinons toutes les formes de risques radioactifs. Nous insistons plus particulierement sur les contaminations
au niveau du poumon qui sont lies a notre probleme.

Contamination externe

Les @ ont un parcours dans les tissus trop faible {environ 40 ) pour traverser la couche cornee de
la peau lorsqu'il y a contamination. L'irradiation due a une contamination externe est minime. Les émissions
X et y associées a la désintégration a du plutonium sont trop faibles en énergie et en quantité nour provoquer
une irradiation externe importante {10).

Contamination interne {11)

Le tableau 1 schématise la destinée du plutonium {11) introduit dans I'organisme. 11 permet de
saisir le mécanisme du métabolisme de I'élément, ¢'est-a-dire ses voies d’absorption, ses localisations et son éli-
mination. l permet de distinguer les différents modes d'introduction du plutonium dans I'organisme et son
passage dans le milieu intérieur.

Les “organes critiques”, ¢'est-a-dire ceux qui subissent le plus grand dommage peuvent étre le pou-
mon, 1'os ou 1e foie sefon le mode de contamination et la forme physicochimique du plutonium.

Accident de criticité

Ce risque est inhérent aux propriétes fissiles du 23%,, e développement de la réaction en chaine
dans certaines conditions peut provoquer des accidents mortels d'irradiations aigués {neutrons + gammas). 1|
s'agit la d’un danger grave mais facile a éviter.

Introduction du plutonium dans I’organisme {12 ~ 13)

Il y atrois modes d'introduction possibles :

a} ingestion
b} absorption cutanée
¢) inhalation,

ovutres
organes

TL ‘//105

e=—— Poumon

wfe - L . " . . .
Blessure ———» Miliev interieur » Elimination urinaire

-

Foie

Tube

digestif - Elimination fécale

TABLEAU 1

a) Ingestion

Une trés faible partie du plutonium ingeré franchit les muqueuses du tractus gastro-intestinal et
pénétre jusqu’au milieu intérieur.

Au cours d'expériences d’administration répétées de petites quantites de plutonium sous forme de
. - L] M ! . . . [
diverses combinaisons chimiques par voie orale a des rats, ou d'administration orale importante a des porcs, la

rl r L ¥ —-5 . » e, . . .
fraction réellement absorbée a été de 'ordre de 3.107 ", Le plutonium non absorbe s elimine avec les residus

de la digestion dans les 26 a 36 heures suivantes.

b) Absorption cutanée

1 - Peau intacte

La peau constitue une excellente barriere contre la pénétration du plutonium. L;expérimentation
sur le rat a permis de déterminer ce taux de pénétration §14). En cing jours, il varie de 0,3 7o en solution ni-
trique 0,1°N, a 2 % en solution 10 N, Chez 'homme, pour une solution de Pu(N03}4 contenant 10 micro-
grammes de plutonium appliquée 8 heures sur la paume des mains, LANGHAM (15) a noteé un taux d'absorp-

tion d’environ 2.10~% par heure.

2 - Peau lesée

Le plutonium peut étre introduit a I'oceasion d’une blessure. Des quantites de I'ordre du micro-
gramme de PuD, ont été appliquées sur la peau fraichement abrasee de lapins. Lamoitie etait éliminee par lava-



ge, le reste incorporeé a la crolite formeée, se détachait avec celle-ci iors de sa chute. Des particules métaltiques
implantées par voie sous cutanée a des lapins furent rapidement oxydées mais resterent localisées dans la région
de I'implant, le taux d’absorption variant de 0,08 a 1,2 %, de la dose implantee (15).

3+

Dans une autre expérience, 24 3 30 %/, du plutonium sous forme de Pu”™ et PuO T injectes par
2

voie intramusculaire sont résorbés 4 jours aprés |'injection.

L a nature chimique du plutonium influe nettement sur son taux d'absorption.

c) Inhalation

Le probleme de |'absorption pulmonaire, de la retention et de I'élimination des particules inhalées
est tres complexe. Les divers facteurs en jeu influent les uns sur les autres : taille des particules inhalees, solubi-
lité, densite, ventilation de I'individu, etc...

D'autre part, au pH de !'étre vivant (7,35 a 7,45) meme les formes solubles tendent a former des
colloides pouvant donner eux-mémes des microagregats insolubles. LANGHAM {15} se basant sur des expé
riences animales dans lesquelles il faisait respirer un aérosol de plutonium, donne les chiffres suivants : '

- Particules exhalees sans depot 25 %s

- Particules déposees sur Varbre
bronchigue et éliminées par le .
mucus. 80 4

Sur les 25 % déposés dans les sacs alvéolaires, environ 10 7, passent dans le torrent circulatoire et’
sont déposés en maieure partie dans les organes critiques. Les 15 %/ des particules restantes sont soit phagocy-
tés, soit éliminés par le mucus bronchigue.

Des etudes plus récentes exécutees par BAIR et Coll. {13) sur des chiens de race beagle avec des
aerosols de PuQ, de diverses tailles et de Pu(NC)3 }4 ont donné les resultats consignés dans le tableau n° 2.

Ces résultats montrent I'influence de la nature chimique et de la taille des particules sur |'absorp-
tion au niveau des muqueuses pulmonaires.

Il reste du plutonium au niveau du poumon qui, de ce fait, peut devenir I'orgahe critique.

Normes professionnellas

Quantité maximale admissible {Q.M.A}

Celle-ci représente une guantité de radionuclide telle que, maintenue dans I'organisme humain
adulte pendant toute sa vie, elle n'entraine pour celui-ci aucun dommage appréciable a aucun moment de son
existence. || existe donc, par definition, une rnarge importante de sécuriteé entre Q.M.A, et dose toxigue.

Le radium 226 est le seul élement dont les effets a longs termes aient été observé chez I'hommae (1).
C’est un alcalino-terreux ayant une affinite pour le squelette. Le plutonium possede tes mémes caracteristiques:
ostéotropie, emission . Cette similitude de propriétés métaboliques et radioactives autorise la comparaison des
effets toxiques du plutonium a ceux du radium. Pour un méme effet pathologique en un temps déterminé, le

rapport toxicité 239,226, s'exprime par une unité physique de dose absorbeée : ie rad. Le rad correspond
a I'absorption de 100 ergs par gramme de matiére (1). Sur cette base, le rapport toxicité 239,226, 5 414

Particule de Pu 02 de 0,23 i de diamétre moyen

Organe étudie

% de la quantité initialement
fixee restant apres 30 jours

Poumon

Autres organes

Elimination fecale

B0

20
30

Particules de Pu 02 dont le diametre est compris entre 2 et 7

Organe étudié

%o de la quantité fixee

Poumon
Autres tissus

> 90
5

Aéroso| de nitrate de plutonium

Organe étudié

s de a quantite fixée

Poumon

Foie

Squelette
Elimination fécale
Elimination urinaire

60
15
15
9
1

TABLEAU - 2
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trouvé égal 3 6 chez le chien (14). De ce fait, on considére qu’a dose absorbée égale, le 239Py est 5 fois plus

toxique que le 226, pour I'homme. Cela ést expliqué par une localisation moins diffuse du plutonium,.

D’autre part, pour une méme activité, le rayonnement o émis par le plutonium délivre une dose en
rad deux fois moindre que celle du radium (que I'on associe a 30 7 de ses descendants). Nous avons vu que le
plutonium est considéré comme 5 fois plus nocif en raison de sa répartition moins homogéne dans |"organisme :

cela nous améne a définir la Q.M.A. du 23%py par rapport a celle du 226, _ qui est fixée a 0,1 uCi par
I'LC.R.P. {1} —: '()—;J;—C'- = 0,04 uCi — le squelette etant considéré comme |'organe critique.

La Q.M.A. pour les poumons est fixee — pour le 2BgPu insoluble — a 0,016 uCi (1).

Le tableau 3 donne les différentes Q.M.A. pour le corps humain {1).
- La detection

Methodes directes

Elles concernent les mesures faites sur I'individu par la mesure des raies XL associées a I'émission
« du plutonium {paragraphe |-1).

Dans le cas de contamination par blessure, fa détection par cette émission X est particuliére-
ment bien adaptée.

Le détecteur a scintillation équipé d'un petit cristal Nal{T1) de 1 mm d'épaisseur et de 3 cm de
diamétre est d'un emploi aisé, L’efficacité de détection est supérieure 3 90 %. La limite de détection varie sui-

vant la profondeur de la contamination entre 10~4 et 1073 uCi.

Methodes indirectes

Efles comprennent les mesures de plutorium dans les excréta ou les milieux biclogiques. .Ce sont
las methodes généralement employées a I'heure actuelle pour évaluer la charge corporelle {20).

La détermination analytique de trés faibles activités de radicélément au sein d'une quantité tras
importante de matiere étrangere nécessite trois grandes étapes {16) :

- concentration du radioelément
- séparation

- mesure de fa radioactivité.

Concentration du radioélément

En milieu liquide, il existe trois méthedes qui sont : I'évaporation, la coprécipitation du radioélé
ment a |'aide d’un entraineur et I'extraction par solvant. En général, une combinaison de ces divers procedés
est utilisée.

CMA air
pciem 3
6.10~13
21012
310712
6.10~8
51012
10=11
5.10~8

ble

issi

Pour 168 h/sem.

CMA eau
uecl/cc
5.10~9
2.10~4
2.10~4
3.10~4
3.1074
2.1074

Concentration maximum adm
CMA air
uc/cm3
2.10—12
7.10~ 12
9.10~12
2.10~7
1011
a.10— 1
2,107

Pour 40 hfsem.

0_4

CMA eau
ue/cc
5.1074
7.10~%
g.10~4
10~3
8.10~4

Dose
maximum
issibie
0,04
0,4
0,5
0,4
TABLEAU -3
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En milieu solide, il faut au prealable faire une destruction par divers oxydants ou une minéralisa-
tion au four ; cette derniere est utilisable si le radioélément n'est pas volatil. Elle est applicable au plutonium
La matiére minéralisée est ensuite mise en solution.

Separation

Pour pouvoir mesurer }'émission o du plutonium 239, il est nécessaire de preparer un échantillon
final de masse trés petite. La séparation s'effectue par des coprécipitations successives, des extractions par sol-
vants spécifiques avec variation de pH ou de degré d'oxydation, de purification sur resines echangeuses d'ions
ou par depot électrolytique.

Mesure

L'analyse se termine par une mesure de |a radioactivite. Les comptages & se font a |'aide de scin-
tillateurs au sulfure de zinc activés a I"argent associés a des photomultiplicateurs. Une électronique appropriée
permet de chiffrer le nombre d'émissions a par unité de temps. ;

Les autoradiographies sont un autre moyen de deétecter les particules a. La source est mise au con-
tact de plaques sensibles, Apres développement de ces plaques, les traces provoquees par les particules o sont
dénombrées au microscope.

Le tableau 4 récapitule les principales techniques de séparation chimique du plutonium {16}.
En général, le temps minimum nécessaire a ces trois opérations est superieur 2 2 jours, Ce temps est °
valable pour toutes les techniques proposées (admis par des laboratoires — DPS Fontenay-aux-Roses).

1 -3 - Lamesure directe du plutonium

I -3-a- Lesrayonnements détectés

Le wwm_u:

Dans le cas de contamination par blessure profonde, il n'est pas possible de faire une détection a
I'aide du rayonnement a émis, celui-Ci est entiérement absorbé par les tissus. La détection a n ‘st valable que
dans le cas d'une contamination en surface ; dans les autres cas, on emplociera la méthode utilisant la détection
des raies X,

Le schema de désintégration du 239, g présente approximativement suivant la figure 3, 11 %
des désintegrations du 23%p, conduisent a un état excité de I'uranium 235 2 51 keV. Seulement 0,01 %o des
atomes atteignant cet état décroissent par émission . Le reste décroit par conversion interne suivie dans cer-
tains cas d'emission X de V'atome de 2353 due au réarrangement des couches électroniques. Il y aenviron 4 %

de raies XL par désintégration.

Il y a trois raies XL d'énergie-respective 13,6, 17,2 et 20,2 keV avec des intensités relatives 1, 1,2,
0,25 et environ un photon 7y de 51 keV pour 28 desintégrations a de 5,066 MeV.

TABLEAU RECAPITULATIF DES PRINCIPALES TECHNIQUES
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239 py 24 10% ans

La figure 4 donne I'allure d'un spectre de plutonium 239 obtenu a I'aide d'un compteur propor-
tionnel. )

l-3-b- L'américium 241

5/2% :
Plusieurs auteurs {6) préconisent une methode d'evaluation de la charge corporelle en plutonium
par [a mesure sur la raie de 60 keV émise par ¥americium 241 contenu comme impureté dans le plutonium
239,
Cette méthode a d'ailleurs été utilisee pour determiner les quantités de 241p, contenues dans le
239
Pu {17}.
aret /
I 241 . fe . — ' s . *. A 235mU
L'isotope Pu se desintegre par emission § pour former de I'ameéricium 241, 1/2
- 25y o
L’ameéricium 241 a une période de 458 ans. C'est un emetteur & et <y, notamment par sa raie de 72
59,6 keV qui a une abondance de 36,6 7o par désintégration. Figure 3.
ON (rirce arbitrai
T I \ . ] Cunites arbitraires)
Les quantites d americium 241 contenues dans te plutonium 239 sont tres variables. Des mesures dE

faites sur le plutonium de différentes origines en 1964 ont donné les resultats suivants :
Gaz Xe+CHgq 850mm Hg

Source 239 ponctuel non 'Jollimatéeﬂ
Origine Quantite aprés 100 jours Quantité apres 500 jours 4l Anticoincidence interme
Fenétre Beryllium ep. 1mm
Marcoule 6 ppm 22 ppm
20 ppm 70 ppm
Chinon 140 ppm 710 ppm i
340 ppm 1700 ppm 3

Nous avons mesuré a I'aide d’'un détecteur Nal{T!} de 1 mm d'épaisseur dont le rendement est sen- 477
siblement l» meme pour les énergies de 20 keV et 60 keV, des sources de différentes origines. Nous avons sim- .7
plement vouiu déterminer les valeurs d’activité dans les deux bandes d'énergie considérées.

2 =
Nous avons obtenu les résultats suivants :
Source Origine Coups totaux 17 keV Coups totaux 60 keV u
Dépdt inox CEN/FAR 141 000 11000 7.8% 1}
Verre de montre C.E.Bruyéres-le-Chatel 121 700 2900 2,3%
Liquide C.E.N. Saclay 23 300 1400 6 %o
138Kev  y72Kev 20,2Ke
. L |
o] s5Kev WDKev Energie

Figure 4.
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Ces résultats montrent que Vorigine et 1'ancienneté des sources de plutonium sont des éléments
d'incertitude quant a la teneur en américium 24 1. Cette méthode de mesure, bien que la faible absorption de la
raie de 60 keV présente un grand avantage, n'a qu'une valeur d'indicateur mais ne peut étre retenue pour éva-
luer une contamination.

Cependant, nous verrons plus loin qu'il est indispensable de faire a 1a fois une mesure dans la bande

d'energie du 239Pu — 102 22,5 keV — et dans la bande de 60 keV.

1-3-b- L’'absorption dans les tissus

Les rayonnements X d'energie moyenne de 17 keV sont fortement absorbes par les tissus. En effet,
2 cm de tissus ne laissent passer que 12 % du rayonnement émis.

Les tissus ayant un coefficient d’absorption de 1 cm2/g — densite égale a 1 g/cm3 — des mesures
ont eté faites dans I'eau (18) par LEQUAIS {figure 5) avec un cristal Nal{T1) de 1 mm d'epaisseur. Les résultats
montrent que pour une energie de 17 keV, les mesures sont pratiquement impossibles au-dela de 4 cm d’épais-
seur de tissu.

J.P. MORUCCI (7) a fait des mesures d4'absorption dans le plexiglas en vue de la détection et de la
mesure d une contamination en profondeur par le plutonium. Entre une source de 15 cm de diametre et de

0,2 uCi de 23%,; ot un compteur proportionnel,.différentes épaisseurs de plexiglas entre 5 mm et 30 mm ont
été interposées pour simuler une absorption. Les courbes sont données figure 6 en coordonnées semi-loga-

rithmigues.

On voit que l'allure des spectres est fortement modifiee par les absorbants, Cela présente un avan-
tage dans le cas de mesure sur des blessures. On peut déterminer par la variation de |a hauteur relative des dii-

ferents pics la profondeur de la contamination a condition que celle-ci ne dépasse pas 3 cm de tissus.

| -3-c¢- L'activite natureile du corps humain

11 existe une radioactivité naturelle du corps humain. Elle est tres inférieure aux Q.M.A. La mesure
de la radioactivité naturelle est maintenant classique en raison des progrés réalises dans le domaine des appa-
reillages {19).

Cette radioactivité naturelle est caracterisée par deux principaux radioisotopes : le potassium 40
et le césium 137,

Le potassium 40

C’est le principal emetteur ¥ naturel. Le potassium naturel émet par suite de l'isotope 40 K en
moyenne 3,5 photons 7 par seconde et par gramme. La masse du potassium humain étant en moyenne de
140 g, I'activité y correspondante est d’environ 490 7 émis par seconde, On peut admettre que les 2/3 du rayon-
nement sortiront effectivernent du corps (19).

L'émission 8~ de 1,32 MeV de cet élément (89 % en moyenne des désintégrations) produit par

17

Comptagﬁ en 15 mn

100001

1000

100

Cristal NallTl) 1mm

Source a 7.8 cmdu cristal

A Y
\
A Y
h Y
—————- Courbe theorique
Courbe experimentale
1 2 3 4 cm d eau >

Figure 5.
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rayonnement de freinage un spectre continu < de faible energie. Nous verrons plus loin que c'est cette emis-
. —— * - “ " - . * . L] -

sion §~ de forte energie, zinsi que le rayonnement de freinage, qui contribue a I'augmentation du mouvement
propre dans la bande d'énergie mesurée ; 10 keV a 22,5 keV,

Le cesium 137

I entre dans la chaine alimentaire par l'intermediaire (19) des produits animaux [viande, lait), et
son métabolisme est voisin de celui du potassium. Sa periode de radioactivité est de 33 ans mais sa période
biologique est de |'ordre de 2 mois.

La quantité de 137¢4 chez Iindividu est tres variable suivant les latitudes et la frequence des essais
nucléaires dans I'atmosphere. Elle est d'ailleurs tres inferieure aux doses de tolérances admises. Apres avoir
augmenté regulierement de 1945 a 1958, elle s'est stabilisee en 1960 a une valeur comprise entre 2.1072 curies

9

1078 curies chez 'adulte. Actuellement, elle se situe en moyenne a 107~ curies”. La Q.M.A. pour le corps

est de 3.1!3“5 curies.

Le césium 137 se désintegre par émission 8~ pour donner soit directement le 137g, {8 %, de désin-
tegrations en moyenne — §~ de 1,17 MeV}, soit du 1378, dans un état excité (92 o des désintégrations —
de 0,51 MeV). Le 13784, de période de 2,6 minutes se désexcite soit par conversion interne (K + L + M :
11,8 % — raie K a 30 keV), soit par émission v a 662 keV.

C'est t'émission §~ et la raie XK de 30 keV que nous examinerons plus loin au cours de I'étude
du mouvement propre humain dans la bande d'énergie comprise entre 10 et 22,5 keV.

Allure d'un spectre ¥ d'un "homme normal” {19)

La figure 7 donne, a titre d'exemple, ie spectre obtenu avec un cristal Nal{Tl) de grand diameétre
(¢ 20 cm, hauteur 10 cm) placé au-dessus de |'abdomen. Les pics photoelectriques du potassium et du césium
apparaissent nettement,

* Chiffres donnés par le DPS - CEN/FAR.

19

Gaz: Xénon + Méthane BS0mm.Hg

‘L dN (unités arbitraires) T
2 dE Fenétre Béryllium e=imm @ Sans absorbant
Source étendue da 2>° Py @ Smm do plexiglas
. @ 1wmm -
Bruit de fond déduit @ 15mm -
® 20mm -
1 F ® 25mm
@ 3o0omm
asr
R
Q05 |
001 |
13,6 KaV 17KeV 20,2 KeV
Eneargie
0001
Figure 6.
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Il - LE CHOIX DE L'APPAREILLAGE

dN (Cps/65 KeV)

E k- 1 - Les différents types d’appareillages

o

25 A !

La mesure directe du plutonium peut étre faite a !aide de différents types de détecteurs. Les plus
répandus sont les détecteurs a scintillations et les compteurs proportionnels. Nous allons comparer les pro-
priétés de ces détecteurs et dégager les raisons qui ont motivé notre choix du compteur proportionnel.

-
“

2,0 Detecteur a scintillation

Les cristaux scintillateurs sont constitués généralement par du iodure de sodium activé au thal-
lium{{Nal{T1). Le role du cristal est d'assurer la conversion en quanta de lumiere de |'énergie des particules
incidentes. Dans le domaine d'énergie qui nous intéresse (E < 25 keV) I'absorption des photons X par le
cristal scintillateur e fait uniqguement par effet photoelectrique. Les cristaux sont choisis de faible épaisseur de
fagon a obtenir le meilleur rapport signal sur bruit. Avec une épaisseur de 1 a 5 mm, les rendements de détec-
tion sont supérieurs a 90 7 pour les énergies allant de 10 & 100 keV. Le cristal est associé  un photomultipli-
cateur chargé de transformer en impulsions de courant I'impuision lumineuse creée dans le cristal.

15

10

Il existe differents types de détecteurs a scintillations pour rayonnements X (D.S.R.X.) (18).

Le plus répandu est constitué par un cristal de 30 mm de diametre sur 1 3 3 mm d'épaisseur avec
une fenétre en beryllium de 0,1 mm d'épaisseur, et d'un photomultiplicateur a faible bruit XP 1010 Dario. Le
mouvement propre est de 1 a 3 coups par minute, suivant _['épaisseur du cristal, dans une protection de 10 em
d'épaisseur de plomb. La surface utile de ce détecteur est trop petite pour la mesure directe sur ie poumon.

0,5

Zone non lingéaire Nt T
—

0 0p25 0,66 145 1,6 MeV

Récemment, la maison Quartz et Silice a realisé des cristaux a grande surface de détection :

- "Scintibloc pour rayons X", type 203 SB 5 ¢ 200 mm, épaisseur 5 mm.

- "Scintiflex pour rayons X" composé d’un cristal INa{Tl) de 3 a 5 mm d'épaisseur. ¢ 200 mm,
monté sur up monocristal INa non activé {¢ 200 mm x 70 mm) et de 4 photomultiplicateurs-
fenetre d’entrée en beryllium de 1 mm d’épaisseur.

Spectre gamma type de 'homme normal. Mouvement propre daduit, comptage en 1000 seconder.
Mesure avec un detecteur unique, position assise,.

Nous avons peu de renseignements sur ces nouveaux cristaux, leur fabrication étant trop récente.
Cependant, en ce qui concerne le mouvement propre, si 1"on se base sur celui des cristaux de 30 mm - environ
3 2 4 coups minute pour 3 mm d'épaisseur - on peut en faire l'estimation par comparaison entre leur surface
pour une méme épaisseur, cela donne environ 150 coups par minute pour un-cristal de 3 mm d'épaisseur sur
¢ 200 mm, dans une protection de 10 cm de plomb.

Figure 7,

Ces valeurs de mouvement propre sont nettement supérieures a celles d'un compteur proportion-
nel. Aussi, ces nouveaux cristaux ne nous paraissent pas s'appliquer a la mesure de la Q.M.A. en plutonium
au niveau du poumon. En revanche, leur efficacité supérieure au compteur proportionne! est interessante
pour la mesure de certaines énergies par exemple la raie de 60 keV de I'américium 241,

Les compteurs proportionnels

Les compteurs proportionnels sont des detecteurs particulierement bien adaptes a la spectromé
trie des rayonnements 7y de faible energie ou de rayons X.




22

La realisation de compteurs proportionneis a grande surface de fenetre permet I'augmentation du
rapport signal sur bruit pour deux raisons :

- Pour une méme activite de source, le rapport signal sur bruit est augmente dans le rapport des
surfaces.

- Le volume utile du detecteur est considerablement augmenteé étant donné que tout le volume
du gaz est intéressé par la détection du rayonnement, a condition que le détecteur ait une bon-
ne uniformité de réponse pour tout le volume utilisé, Ainsi, le volume utile de détection dans
lequel des interactions dues a la source se produisent est tres voisin du volume total pouvant
donner des impulsions dues a des rayonnements parasites ne passant pas par la fenetre {fig. 8
et 9).

4

/ Raie cosmique s Raie cosmique

/
p— Anode /

/ ’
/
/ /
/ /
Fenetre / Fenetre
Source Source
Compteur classique Compteur a grande fenétre
Figure 8 Figure 9

Bien que les cristaux Nal{T1) présentent une efficacité supérieure a 90 %> pour les énergies considé-
rees, le nombre de photoelectrons regus par scintillation est insuffisant pour separer les différentes raies XL*.
Le compteur proportionnel au contraire peut les séparer {figures 10 et 11). Nous avonsvu que cette propriéte
peut etre utile pour la mesure sur des blessures contaminées en plutonium. En effet, la modification du spectre
due a l'apsorption dans les tissus permet dans certains cas d'estimer la profondeur de la contamination.

Mais dans le cas du plutonium dans les poumons, la faible activité mesurée et la grande diffusion
a travers le tissu pulmonaire ne permet pas d'oistenir un spectre. Aussi, |'avantage déterminant réside-t-il dans
le faible mouvement propre du compteur proportionnel. C'est ce qui nous a incite a le préférer a d'autres dé-
tecteurs pour résoudre notre probléme.

* du 239Pu

Anode

=8
=z

o
m

I

* 160/0:'

!

i

Source **Pu

I

13,6

Figure 10
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{La figure 12 montre la contribution d'une source de 13705 (rale de 30 keV) dans la bande du

239, mesurée avec un D.S.R.X.)

Il - 2 - Les différentes réalisations

1| existe un certain nombre de réalisations destinées a la détection du plutonium in vivo. Parmi
celles-ci, nous en avons retenu guatre qui proposent des solutions comparables a celle que nous avons choisie.
Nous allons examiner rapidement ces installations et nous citerons les performances annoncées par leurs
auteurs (20). '

Il -2 - a-RUNDO (Grande-Bretagne} {20)

Cet auteur utilise un compteur proportionnel constitué par un cylindre en "lucite” - 16 cm de
long, diamétre 14 cm - La cathode est constituée par un revetement d'aluminium et |'anode par un fi! central
de 25 p. La fenétre est en lucite de 1,5 mm d'épaisseur. La surface de détection est de 150 ¢cm2. Les efficacités
pour 16 ¢m de parcours sont de 50 %, 34 % et 21 % pour les raies de 13,6, 17,2 et 20,2 keV pour un mélange
d'argon-méthane a la pression atmosphérique. La diminution du bruit de fond est obtenue par un dispositif
d’anticoincidence constitué soit par des compteurs Geiger-Muller, soit par un gros scintilateur plastique. Ce
compteur a d'excellentes qualités spectrométriques, Le bruit de fond annonce est de 2,58 coups minute dans la
bande d'énergie de 10 a 22,5 keV. La sensibilité pour une source de plutonium placée a 10 cm de la fenétre est
de 910 coups minute par uCi. La radioactivité naturelle apporte un bruit de fond supplémentaire evalué pour

'homme standard - 145 g de K + 6 muCi de 137, . de 2 coups par minute. L'auteur précise qu'il na pas en-

core fait de mesure au niveau de la Q.M.A,

Nous verrons plus loin que cet auteur propose une méthode de calibration basée sur I’absorption de
radioéiément a période courte,

I1-2-b- R.EHRET - H. KIEFFER - R. MAUSHART - G, MOHRLE (Allemagne de !'ouest}

Ces auteurs utilisent trois compteurs a grande surface {450 cm2) a anticoincidence'interne. Le rem-
plissage est assuré par une circulation d’argon-methane a la pression atmosphérique. Les compteurs sont places
dans une grande chambre blindée. Le mouvement propre annoncé est de I'ordre de 3,5 coups par minute. Ce
compteur a de trés mauvaises qualités spectrométriques.

Les auteurs ont déterminé les meilleures positions des compteurs par rapport au thorax.
Le fantdme utilisé est un corps masculin de 1,80 m, de 89 kilogrammes, dans lequel ils ont placé
des poumons artificiels dans la cage thoracique. Dans chaque lobe pulmonaire a été mis une source de pluto-
nium 239, Le tableau suivant indique les resultats obtenus :
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Position du compteur Taux de comptage Facteur d'absorption
Milieu poitrine 100 29,5
Cote poitrine 129 17
Sous ['aisselie o8 15
Cote du dos 19 154
Milieu du dos 21 88

La sensibilité est pour 1 microcuie de 239, dans les deux poumons d’environ 56 cpm avec un
bruit de fond de 3 cpm dans le blindage. Au bout de 30 minutes, il serait possible de détecter des quantités de

1,2 10"B curie de plutonium.

H-2-c- D. RAMDSEN {Grande-Bretagne) (3}

Cet auteur a réalisé un compteur multifil a anticoincidence interne. Le corps du compteur est en
cuivre, la fenétre en aluminium. Le gaz de remplissage est du xénon plus 10 %» de méthane a la pression atmos-
phérique. Les dimensions en sont : 12 cm x 12 cm x 6,25 cm ; la surface utile est de 50 cm2. Ce compteur a
des qualités spectrométriques moyennes, Le mouvement propre de ce compteur a l'intérieur d'un blindage est
d'environ 5 coups par minute.

L’étalonnage a été fait a I'aide d'un fantome simulant un thorax. Des sources de plutonium ont été -
placées au milieu des pournons. L'auteur annonce qu’en prenant 2 sigma du mouvement propre au bout de 50
minutes de comptage, le fantdme utilise donne une limite de détection de 0,03 uCi, c'est-a-dire environ deux
G.M.A.

H-2.d- Ledétecteur MORUCC! (FRANCE - CEN/Saclay) {4}

C'est un compteur multifil en cuivre a anticoincidence interne, La fenetre est en beryllium de
1 mm d'épaisseur et de 19 cm de diamétre. Le gaz de remplissage est du xénon + 10 % de méthane a la pres-
sion atmosphérique. La surface utile du compteur est de 250 cm2. Ce compteur a d’excellentes qualites
spectrometriques.

il - 2 - e - Choix du compteur MORUCCI

Il est a noter que toutes les reahsatlons que nous citons ne sont encore que des prototypes de labo-
ratoire. Le compteur S.E.P. est ie seul dont nous pouvions disposer. 1l s agltd ailleurs d'un compteur a la réali-
sation duquel nous avons collabore. De ce fait, son choix s'imposait tout naturellement Il n'en possede pas
moins des qualités qui en font un détecteur bien adapté au probléme poseé.
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- sensibilite excellente dans la bande d'énergie du plutonium, comprise entre 10 et 22,5 keV et
suffisante dans [a bande d’energie de 50 a 70 keV {raie de 60 keV de I'americium 241)
- excellentes qualites spectrometriques

- homogénéité de réponse du compteur sur tout le diametre utile,

Les performances de ce compteur au point de vue bruit de fond sont supérieures, compte tenu
de la grande efficacite de detection, aux réalisations citées,

Si I'on compare les rendements exprimes en coups par minute de trois des compteurs cntes pour

une source de 1 uCi de 238p,, placée a 10 cm de la fenétre, nous avons selon les auteurs ;

RUNDQO 850 cpm
MAUSHART 1 550 cpm
MORUCCI 6 000 cpm.
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Il - L’APPAREILLAGE UTILISE

I - 1 Description du compteur MORUCCGI

Ce compteur a eté spécialement réalise en vue de pouvoir déceler une contamination pulmonaire

par le 239p {2).

C'est un compteur mulitifil en cuivre a anticoincidence interne. La fenétre est en beryllium de
1 mm d’épaisseur et de 19 cm de diametre. La coupe schematique du compteur est donnée figure 13,

- diametre utile : 19 cm '
- nature du gaz  : - xénon-méthane {30 % — 10 %)
- pression : atmosphérique

L’anode est constituée par une couronne en cuivre sur laquelle sont tendus des fils de molybdéne
recuit, dont le diamétre — 25 u — est garanti a 2 7/, pres ; distants de 32 mm. De part et d’autre de cette grille
de comptage, deux autres couronnes equipées de fils de 150 u tous les 5 mm constituent la cathode et les fils
de masse sont perpendiculaires aux fils H.T. L'écart entre les fils de masse et les fils H.T. est de 17 mm.

L'inconvénient d’un tel dispositif est ce qu’on appelle “I'effet de bord"’, c’est-a-dire fa distorsion
du champ sur les supports des grilles de comptage. On constate en effet que, dans un compteur multifil, V' am-
plitude de I'impulsion électrique donnée par une source X ou 7 collimatée décroit du centre au bord le long
d’un fil ou transversalement au fil.

Sachant que dans un compteur cylindrique, pour une tension donnée, on augmente la hauteur de
I'impulsion en diminuant le diamétre de cathode, "“I'effet de bord” a été corrige en augmentant {'épaisseur de
la couronne de masse, pour une distance entre les reseaux de fils de masse et de H.T. constante.

Les compteurs actuellement connus ont un nombre de fils haute tension important, par exemple
un ecartement de 1 cm pour un diamétre de 20 cm et des fils de 50 . En agissant sur |‘effet correcteur, il a été
possible de diminuer d'un facteur 3 le nombre de fils sans perte de rendement ni d’uniformité de réponse. La
haute tension pour une méme amplitude de signal est ainsi dlmmuee de 25 % et atteint une valeur proche de
celle qu’'on obtiendrait avec un seul fil.

Anticoincidence

La superposition de deux compteurs dans la méme enceinte est particulierement bien adaptée a la
reduction du bruit de fond, par anticaincidence. Quand un rayonnement cosmique a créé une intéraction dans
les deux compteurs 5|mu|tanement I'impulsion du compteur supeneur bloque le selecteur transistorise et I'im-
pulsion du “compteur mesure’’ n'est pas analysee.
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Le compteur que nous utilisons est muni d’'un four a calcium destine a |'absorption de |'oxygéne
dégazé par les matériaux du compteur.

\ I
]
\L_ = ; . Principe de la détection

' Les detecteurs utilisant I'ionisation dans les gaz comprennent géneralement une coque cylindrique
[ - avec un fil central. La coque constitue la cathode et le fil central I'anode. Cette enceinte est généralement etan-
‘ ' che et remplie d'un gaz rare et d'une vapeur polyatomique. Une difféerence de potentiel V est appliquée entre
\ les deux électrodes.

i ' maire. Cet électron, sous |'action du champ dii a la tension appliquée V va se deplacer vers 1"anode. Au voisi-
nage de celle-ci, il va acqueérir une énergie suffisante pour ioniser les atomes du gaz. 11 y a multiplication des
charges. On appelle ""coéfficient de multiplication” le rapport entre le nombre de charges collectées et le nom-
bre de charges directement creees par {"intéraction primaire.

\\ Soit un électron créé en un point donné du volume du cylindre par un processus d'ionisation pri-

Lorsque I'on applique une tension V entre deux cylindres conducteurs coaxiaux, le champ élec-
trique a la distance r de {'axe est donné par :

-
—
ﬂ
WAIdPS © 1IN0

Vv
Elr)=—

dsz |

\
1
|
l

rayon du fil central
b : rayon de la coque

tension appliquée.

e
—

Pour obtenir une multiplication suffisante, il est nécessaire d'agir sur la géométrie du dispositif
essentiellement en diminuant le rayon a de ['anode qui est couramment de 15 a 50 um. Dans ces conditions, le
rayon r peut prendre des valeurs trés petites, au voisinage immeédiat de |'anode ou se trouve une zone a champ
tres élevé conduisant a une multiplication notable.

WG say snoy AQGY |14

La région du volume sensible dans laquelle se produit la multiplication est un cylindre ayant |'anc-
de pour axe et un rayon de |'ordre de dix fois celui de I'anode. Son volume est donc trés faible devant le vo-
lume du compteur et le nombre de paires d'ions produites dans cette région par la particule incidente est négli-
geable. Le coéfficient de multiplication est donc le meme queile que soit I'orientation de la trajectoire de la
particule ionisante incidente puisque tous les électrons parcourent fa méme distance dans la région de multi-
plication. Toute 'ionisation produite au cours de la multiplication se trouvant a I'intérieur du cylindre défini
autour de 'anode, 1a plus grande partie du signal crée est due au mouvement des ions vers la cathode,

iH 8o
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Une impulsion issue de N électrons primaires avec un facteur de multiplication A améne sur le fil
d'anode une charge Q = ANe.

e = charge de I'électron.
Il en resulte une variation de potentiel sur le fil :

B ANe

C = capacite du fil et des portions de circuits associés.

Cette variation de potentiel a une amplitude totale proportionnelle a I'ionisation initiale de sorte
que |"appareil se comporte comme un amplificateur lineaire.

Formation de I'impulsion

La collection des électrons issus de la multiplication est tres rapide. Elle ne contribue que pour
1/100 & la montée de I'impulsion. Les 99/100 de I'impulsion sont dus au déplacement des ions qui s'éloignent
d'abord rapidement de la région proche de 1'anode (2 us) et gagnent |a cathode au bout de 1 milliseconde. La
forme de 1'impulsion est représentee par la figure 14.

V()

/

Contribution
des electrons Figure 14,

Dans un processus d'ionisation primaire, si la trajectoire est paralléle au fil d’anode, tous les éiec-
trons émis pénétrent en méme temps dans le champ critique {multiplication) et I'impulsion induite a la méme
forme que celle d'un électron isolé. Si la trajectoire est inclinée sur I'anode, les électrons primaires n’entrent
plus simultanément dans te champ critique et le temps de montée de 'impulsion est augments,

Si la trajectoire est petite, les impulsions ont des temps de montée sensiblement egaux, quel que
- - L] [ . - - ’
soit leur point d origine ; une trajectoire longue au contraire affecte le temps de montee,
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Ainsi les impulsions dues aux intéractions des rayons cosmigues ont un temps de montee plus long
que celles dues aux intéractions des rayons X.

Nous avons photographié sur un oscilloscope les impuisions délivrées a 1a sortie du compteur par

ies raies X d'une source de 109¢4 {energie de 22,5 keV) et les impulsions dues aux rayons cosmiques en | ab-
sence de source (figures 15 et 16).

Figure 15. Figure 16.

109 Cd. Rayons cosmiques
Temps de balayage : 0,5 us/carreau. Temps de balayage : 0,5 us/carreau.

Nous notons un temps de montée de 2 us pour la source de 1090d et un temps de montée de
4 us pour les rayons cosmiques.

La connaissance de ces parametres nous permet }'adaptation des circuits electroniques associes.

D’autre part, pour éviter des recombinaisons, le gaz du compteur doit étre purifie, En effet, Ja
présence d'oxygene entraine la fixation des électrons diminuant ainsi le facteur d’amplification. Cette purifi-
cation est obtenue en faisant passer le gaz de remplissage dans un four a calcium.

L'explication du fonctionnement d'un compteur cylindrique s applique egalement au compteur
multifil que nous utilisons en raison de |'écartement des fils d’anode.

Efficacite de detection”

La sensibilité aux rayons X de différentes energies est determinée par plusieur: facteurs :

- facteur de transmission de la fenetre

- absorption du rayonnement dans le gaz de remplissage.
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Transmission de la fenétre

La courbe de la figure 17 donne le facteur de transmission d'une fenétre en beryllium de 1 mm
d'épaisseur, |l est de 95 % pour les énergies supérieures & 10 keV. La fenétre n'a pratiquement aucune in-
fluence sur I'efficacité du compteur dans la bande d’énergie utile {10 — 22,5 keV).

Le gaz de remplissage

1! est indispensable qu’une fraction importante du rayonnement X qui a traversé la fenétre du
compteur soit absorbée dans le gaz de remplissage pour que le rendement global de détection-soit satisfaisant.
Les facteurs déterminant labsorption d'un rayonnement X de lonqueur d'onde donnée est le coéfficient
d’absorption du gaz exprimé en cm2/g. On a donc une dépendance a la fois du gaz et de sa pression. Le cogf-
ficient d’absorption croit avec le Z de I'élement ce qui justifie I'emploi du xénon.

La figure 18 donne, pour différentes énergiss, les courbes d'absorption du xénon sous 1 atmos-
phere en fonction de |'épaisseur du gaz traversé {7).

Les rendements théqriques pour une épaisseur utile de gaz de 3,4 cm sont pour 13,6 keV, 17,2 keV
et 20,2 keV respectivement de 84 %, 62 % et 46 % sous une atmosphére de xénon pur.

Le compteur que nous utilisons est rempli de 80 % de xénon plus 10 % de méthane sous une
pression sensiblement égale a 800 mm de Hg. '

Nous avons tracé la courbe d'efficacité expérimentale de la figure 19 & partir des résultats sui-

vants :

Sources Energie keV Efficacité en %

55¢, 5,9 50

239%,, 13,6 70

17,2 51

20,2 38

109¢y 225 ' 35

125, 27 21

Le rendement peut etre plus elevé pour des rayonnements traversant obliquement le compteur,
le parcours dans le gaz étant dans ce cas supérieur a 3,4 cm. Aussi, nous avons fait nos mesures avec des
sources collimatées de maniere a ne détecter que les rayonnaments arrivant perpendiculairement 3 la fenétre
du compteur. Les sources ont été étalonnées dans les mémes conditions a I'aide d'un D.S.R.X.
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Efficacite en ¥

A

oo 1_Courbe theorique Xénon 760 mm de Hg
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Energia an KaV
Figure 19

Courbe d'efficacite

Hl - 2 - L'électronique associée

1l - 2 - a- Role de 'électronique

L’électranique associée au compteur tient une place importante dans {'ensemble de I'appareillage.
La mesure de faibles activites impose en effet des reglages électroniques optima si Fon veut tirer le meilleur
parti des performances du compteur : bruit de fond, efficacite, stabilité et résolution.

L’électronique associee a differentes fonctions :

- fournir la T.H.T. du compteur
- assurer |’amplification et {a mise en forme des impulsions
- assurer 'elimination par anticaincidences des rayonnements cosmiques

- stocker les informations regues et fes restituer {(machine imprimante, enregistreur analogique).
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111« 2 - b - Description du materiel

Le matériel est constitué par |'assemblage et l'adaptation de différents éléments électroniques

standard C.E.A,

Elle comprend :

- deux preamplificateurs CRC, type AMP 149
- deux amplificateurs TAP 10 000/2 ELA

- un tiroir THT 4 ELA

- un tiroir TU 2 ELA

- deux tiroirs retard TRS 1 SA[P

- une alimentation rack ALS 400 ELA

< un sélecteur 400 canaux RCL.

Le seélecteur d'amplitude 400 canaux R.C.L. stocke dans sa mémoire les impulsions non anticoin-

cidées et permet de visualiser le spectre d’amplitude sur un oscilloscope ou de I'enregistrer sur une machine
imprimante.

Un schéma synoptique montre |a disposition des différents élements (figure 20).

C.PR

TH.T.
(AW i\,
PA. |—Mesure Ampli. Retard L
== AL li n. Mise gL
PA. Amph.
\/ —l \/ P fo?'r:ne |
sélecteyr
damplitude

" Figure 20.

Diagramme schematique
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a) Preamplificateur

Il sert a la fois d'amplificateul {gain 20) et d’adaptateur d’impédance.

b) Amplificateur TAP 10 000

Il regoit les impuisions du préamplificateur. I assure i"amplification et la mise en forme (intégra-
tion — différentiation) des impulsions. Les impulsions sont envoyées soit vers le sélecteur d'amplitude, a
travers les tiroirs retard, soit vers le circuit de commande de |'anticoincidence.

¢} Tiroir de mise en forme

Ce tiroir recoit les impulsions de |'amplificateur d'anticoincidence. |l délivre le signal de blocage
exigé par le selecteur d'amplitude.

d) Tiroir retard

If a pour but d'introduire un retard convenable, afin d'assurer le fonctionnement correct du circuit
d'anticoincidence.

e} Tiroir T.H.T.
Il fournit la trés haute tension (1 400 — 1 800 volts) nécessaire au compteur proportionnel.

Le choix des parametres de I'électronique associée est directement |ié au probléme de la diminu-
tion du mouvement propre, Aussi, ge sujet sera examiné dans le chapitre consacre a I'étude du bruit de fond de
Vinstallaticn.

Blindage

Le blindage est constitué par une enceinte en plomb de 10 cm d'épaisseur. Les dimensions inté-
rieures sont 100 em x 100 cm de base, 200 ¢cm de hauteur. L'interieur est tapissé sur toutes les taces d'acier
“inox” de 1 mm d'épaisseur. Le compteur est fixé sur un pied qui permet de le déplacer. Un systéme de venti-

lation avec filtre élimine en partie les poussieres radioactives. La fermeture de {a porte est commandeée électri-
‘guement.

Le choix de cette enceinte blindée a été déterminé par des considérations de place et de prix de re-
vient, Une enceinte beaucoup plus spacieuse sera indispensable pour les examens in vivo a venir.

L'efficacite de la protection sera examinée au cours du chapitre consacré au bruit de fond.

11l - 2 - ¢ -Reglage de 'electronique

Les différents réglages comprennent :

- le choix de la haute tension appliquée au compteur
- la determination des constantes de temps de mise en forme des impulsions

- le réglage du cicuit d'anticoincidence.
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Nous allons examiner ces différents reglages :

Choix de |a haute tension appliquee

I y a un compromis a trouver entre |'amplification interne du compteur et celle de I'électronique
associée,

Dans le cas du compteur S.E.P., la haute tension appliquée est, pour du xénon sous une atmos-
phere, de I'ordre de 1 700 Volts. .

Pour une tension trop basse, I'impulsion délivrée sera au niveau du bruit d’entrée de I'électronique.
Ce dernier est en général peu génant. Nous avons mesuré sur notre installation un bruit inférieur a 0,5 millivolt
crete-a-crete rameneé a |'entrée du préamplificateur.

Dans le cas d’une tension trop élevée, ia linearité et la résolution du compteur se trouvent affec-
tees.

Nous avons photographié sur I'oscilloscope les impulsions délivrées par le compteur avec une sour-

ce de 10QCd pour trois valeurs de tension différentes :

- 1950 volts
- 1700 volts
- 2000 volts,

Ces photographies {figures 21, 22, 23) montrent :

- 21550 volts, le bruit est tres important par rapport au signal,
- a 1700 volts le rapport signal/bruit est augmente

- 22 000volts, le rapport signal/bruit est encore améliore.

Nous avons d'autre part, mesuré les résolutions obtenues sur le 109¢4 en fonction de ces trois
valeurs de haute tension :

- 1550 volts 19 %
- 1700 volts 15 %
- 2000 volts 26 %o

De ces résultats, nous avons tiré la valeur moyenne de haute tension a appliquer au compteur :
1 700 volts. '

Il est a noter également que la source de haute tension doit étre tres bien “régulée” et filtrée -
ic'est le cas en général des générateurs haute tension en service au C.EA)
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Figura 21.
1 500 Volts.

Figure 22
1 750 Volts.
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Figure 23.

2 000 Volts,
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Choix des constantes de temps de mise en forme

Nous avons vu au paragraphe (1[-1-b que pour une méme energie depensée dans le compteur, les
particules chargées a haute énergie délivrent des impulsions a temps de montée plus fong {4 us) que celui des
impulsions dues aux rayons X {1 a 2 ys). Dans la voie anticoincidence, il y a avantage a faciliter par une large
bande passante la transmission des impuisions a temps de montee fong de fagon a déclencher le signal de blo-
cage pour toutes les intéractions produites dans le compteur de garde. Nous aurons I'occasion de le verifier
dans |'etude du bruit de fond. Au contraire, dans la voie mesure, la bande passante peut etre plus etroite
puisque seules les intéractions dues aux rayons X sont souhaitées étre analysées. Comme les constantes de temnps
nous sont imposées par les impulsions delivrées par le compteur, elles sont choisies de fagon a conserver la
valeur maximum de |'amplitude du signal que !'on veut transmettre.

Nous avons choisi pour la voie anticoincidence :

- Intégration : 10 ps
- Différentiation : 10 us,

et pour la voie mesure ;

- Intégration 2 3us
Differentiation : 3 us

En ce qui concerne la voie mesure, il faut s'assurer que I'impulsion “mise en forme’ peut &tre

analysée correctement par le selecteur d'amplitude associe {le selecteur R.C.L. que nous utilisons accepte des
temps de montée de 0,2 > 10 > us).

La figure 20 montre le circuit équivalent pour chaque voie ;

c Différentiation Integration
AP Rz _NC
. , . - -
' lr Préampli I Ampli M
Entree _L Sortie
R Ry &
Voiemesure - C = 2000pF:R = 5MSQ
Cy = 300pF; R‘I = 10 000 ohms
Cy = 1500 pF : Ry = 2000 ohms
Voie A, C, - C = 2000pF:R =5MQ
Cy = 1000pF;R1 = 10 000 ohms
02 = 5000 pF ;R2 = 2000 ohms
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Les photographies des figures 25 et 26 montrent les impulsions apres mise en forme.
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Les photographies des figures 27 et 28 montrent :

Figure 25, Figure 26.
Voie mesure, source 109 Cd. Voie anticoincidence,
Temps de balayage : 2 ps/carreau. Temps de balayage : 2 us/carreau.

L'anticaincidence

Nous avons vu que le compteur MORUCCI comprend un compteur de garde et un compteur de
mesure placés dans la méme enceinte. Quand une particule chargée a grande énergie traverse les deux ccmp-
teurs en y produisant une intéraction, les deux impulsions créees sont annulées électroniquement dans les cir-
cuits d'anticaincidence.

Fonctionnement

L'impulsion apres amplification dans la voie anticoincidence est envoyeée dans le tiroir chargé de
créer le signal de blocage — “créneau” positif d’'une duree de 400 us — qui bloque le sélecteur pendant toute
sa durée. C'est-a-dire que pendant je temps du “blocage” aucune impulsion ne peut étre analysée ; I'impulsion
de la voie mesure est donc annulée,

Pour que ce dispositif fonctionne correctement il est nécessaire de retarder le signal de 1a voie me-
sure par rapport au signal de blocage. En effet, en cas d'arrivée simultanée des deux signaux dans le sélecteur,
la plage d'incertitude de declenchemant du circuit de blocage de ce dernier risque de laisser anatyser 'impul-
sion a éliminer.

Le retard a introduire dans la voie mesure doit étre supérieur au temps de montée de |'impulsion
de la voie anticoincidence auquel il faut ajouter le temps de montee du signal de blocage ; S us + 2 us=7 us.

- Le retard choisi égale 8 us -

Figure 27. Figure 28.
Voie anticoincidence. Voie mesure
Signal positif : {impulsion, Signal 1 : Impulsion,
Signal négatif : Blocage Signal 2 : Impulsion retardee
2 us/carreau. 2 us/carreau.

1 - Le déclenchement du signal de blocage dans la voie anticoincidence.
2 - Le retard introduit dans la voie mesure.
La durée du “‘créneau’ de blocage a éte fixée a 400 us. Ce “'temps mort” relativement long n’est

pas un inconvénient compte tenu des faibles activités qui seront comptées. En revanche, il a ['avantage d'évi-
ter qu'un ""rebondissement’’ découlant d’'une impulsion saturante ne soit compté dans le sélecteur.

Il - 3 - Le bruit de fend

Ii1-3-a- Origine

Le rayonnement cosmique

Le rayonnement cosmique est une des causes principales du mouvement propre du compteur, Son
abondance au niveau de la mer est en moyenne, de un par minute et par centimetre carré. Leur action sé fait :

- surle gaz du compteur
- sur les parois (raies X)

- sur les parois de | enceinte.
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Le rayonnement =y

La radioactivité contenue dans les matériaux du batiment : radium, potassium, etc...

L air ambiant contient toujours plus ou mains de radioactivité y due en général aux émanations de
radon qui donnc des actions secondaires sur le compteur et les parois de I’enceinte, lesquels émettent un rayon-
nement X caracteristique,

Le plomb n'est pas exempt de radioactivité § et v (surtout des v de 47 keV dus au 2 '9Pb).

Les peintures présentent quelquefois une activité non negligeable.

Impuretes contenues dans les materiaux utilises

Le xénon contient des traces plus ou moins importantes de krypton 85 émetteur 8.

Par ailleurs, il faut egalement se protéger des parasites transmis par le réseau electrique qui peuvent
venir de fagon inopinée perturber la mesure.

H1-3-b- Reéduction du bruit de fond

Pour amétiorer le seuil de sensibilite de |'installation, il est indispensable de réduire dans toute la
mesure possible le bruit de fond.

Plusieurs actions sont possibles :

- Efficacité du blindage
- Efficacite de I'anticoincidence du compteur

- Purete des matériaux {gaz de remplissage}.

Nous allons analyser ces différentes actions.

Efficacite du blindage

Les résultats sont d'autant meilleurs que I'épaisseur de blindage est plus grande. Néanmoins, une
epaisseur de 10 c¢cm de plomb suffit a protéger le compteur des variations de la radioactivité extérieure.

Nous avons fait deux séries de mesures pour vérifier 'efficacité de notre protection :

- al'extérieur du blindage

- al’intérieur du blindage

Ces mesures ont eté faites avec et sans anticoincidence plus une mesure en “coincidence’” des
rayons cosmiques. Le tableau ci-aprés donne les résultats obtenus en coups par minute pour cent minutes de
mesure.
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Hnrs blindage | Dans [e blindage
Bandes d'energies
S.A.C. AC. C S.AC, A.C. Cc
4 —10keV 77 43 34 35 13 20
10 = 22keV 159 43 116 87 12 75
22,5 — 30 keV 116 34 82 b6 7 49
4 - 30keV 3561 120 231 177 32 143
A.C. Anticoincidence
S.A.C. Sans coincidence
C En coincidence

La figure 29 montre le spectre obtenu a l'intérieur et a |'extérieur de la protection.

Efficacite de |'anticoincidence

Maintenant que sont fixés les différents réglages de |'eélectronique pour un bon fonctionnement du
dispositif d"anticoincidence, nous allons veérifier son efficacite.

Nous déterminerons également a partir de quelle énergie il convient de déclencher le signal de
blocage du selecteur.

Nous savons que la bande d'energie utile dans la voie mesure est comprise entre 10 et 22,5 keV —
carrespondant aux raies X du plutonium.

It nest pas certain que les rayons cosmiques perdent la meme énergie dans le compteur de garde et
dans le compteur de mesure. Par conséquent, il parait pensable a priori que la voie anticoincidence couvre une
iarge bande d'énergie.

Nous en avons recherché la confirmation par une mesure de la repartition du bruit de fond dii aux
rayons cosmiques dans la voie anticoincidence qui produisent dans le compteur de mesure des intéractions
correspondant aux energies comprises entre 10 et 22,5 keV.

La mesure a éte faite ainsi :

- Les signaux de la voie anticoincidence sont envoyés dans le sélecteur d’amplitude par {entrée
"analyse'’

- Les signaux de la voie mesure sont envoyes dans le selecteur par |'intermédiaire d'un circuit de
coincidence, en définissant une "fenetre” de 10 a 22,5 keV.,

Ainsi ne sont analysés que les signaux en coincidence ayant perdu une énergie comprise entre 10 et
22,5 keV dans le compteur de mesure.
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Nous avons obtenu les résultats suivants (en coups par minute) et tracé le spectre correspondant
{figure 30).
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Figure 30.
Bruit de fond voie AC en
coincidence avec la voie mesure {10 - 22,5)

10 keV 3

3 a + 05
10 a 225  keV 53 = 1
22,5 a 30 keV 12 + 05

Nous voyons que la répartition du spectre va de 4 keV a l'infini d'ou la nécessité de déclencher le
signal d2 blocage d'anticoincidence a partir de 3 keV. La courbe de la figure 31 montre 'efficacité de 'anti-

coincidence.

Le tableau ci-aprés indique le résultat obtenu apres réglage du seuil de déclencherment du signal de
blocage a 3 keV (en coups par minute).

3 —-10keV . 10-—-225keV 22,5 — 30 keV

S.AC. 34 ' 87 ' 36
AC, 20 12 ' 7
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S.A.C, : sans anticoincidence

A.C, : avec anticoincidence.

La purete des matériaux

L.e gaz de remplissage — Une partie importante du mouvement propre du compteur peut etre cau-
sée par les traces du krypton radioactif subsistant dans le xénon. Lors des explosions nucléaires, une quantité
importante de produits de fission de 'uranium et du plutonium est rejetée dans I'atmosphére. Parmi les pro-

duits de fission gazeux, seul le 85Kr a une periode suffisamment longue (10,3 ans} pour s'accumuler dans ['air.
il présente une activité f~ d'énergie maximum de 0,672 MeV. Par ailleurs, ies usines de traitement des combus-
tibles irradies dans les piles rejettent également du 85, dans I'air. Au premier janvier 1966, I'activité moyenne

d'un litre de krypton était de 25 000 désintégrations par minute (chiffre fourni par le 5.E.P. Saclay).

Les impuretés contenues dans le xénon sont constituées en majeure partie par du krypton naturel
en raison des difficultés a separer ces deux gaz. Mais, la fluctuation des quantités de 85Kr contenues dans le

krypton naturel rend difficile I'établissement d'une relation entre I'activité du S°Kr et la pureté du xenon.

Nous avons fait des mesures expérimentales de mouvement propre_avec du xenon a différents taux
de pureté. Les résultats sont donnés par le tableau suivant : (bande de 10 3 22,5 keV — exprimé en coups par
minute).

Pureté du xénon en %, 10 —c g.?ms keV
99 271
99,5 33
99,90 16
99,95° 12
99,995 12

Ces résultats montrent que si I'on ne connait pas 1a teneur en S9Kr au moment de la preparation
du gaz, il est préférable de remplir le compteur avec du xénon ayant un taux de purete eleve, Actuellement,
avec les bouteilles que nous avons testées, 1a nureté de 99,95 %% ne parait pas intervenir dans le bruit de fond.

Resultats
Nous avons examiné les parameétres pouvant agir sur le bruit de fond : blindage, anticoincidence,
gaz de remplissage. Cela nous permet de chiffrer le mouvement propre du compteur pour deux positions : ho-

rizontale et verticale,

Nous avons obtenu les résultats suivants {coups par minute) :
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IV - LES MESURES IN VITRO
3— 10 keV 10— 22,5 keV 22,5 — 30 keV
Position verticale 21 £ 04 15 = 04 11 % 0,3
. . : La connaissance des caractéristiques physiques de notre installation nous permet d'aborder a pre-
Position horizontale 20 * 04 : 12+ 03 7+ 05 sent le probleme des mesures proprement dites.

iegs L. ) . Dans le chapitre consacré aux mesures in vitro seront examines successivement les divers aspects du
La difféerence de mouvement propre entre les deux positions horizontales et verticales est due cer-

. . . . TR . . robleme :
tainement aux rayons cosmigues moins bien "anticoincides”. |l est preferable de faire des mesures avec le P
compteur en position horizontale, e xin -
- la definition des conditions de mesure
Les mesures ont été faites avec un ecran de cuivre de 0,5 cm d'épaisseur placé devant la fenétre - le thorax artificiel
pour connaitre le mouvement propre du cornpteur. - la pOSitiOﬂ du compteur

: . - I'estimation de |'activite vue par le compteur
Il est a noter que pour les mesures sur I'homme, les mouvements propres devront étre faits avec P g

des fantomes inactifs {sujets noen contaminés).’ - |'activite naturelie du corps humain
- {a contribution éventuelle de I’americium 241

- la précision des mesures et le seuil de sensibilite.

1V - 1 - Définition des conditions de mesure

Les mesures in vitro et in vivo sont faites dans les conditions suivantes :

a) le mouvement propre est fait avec un échantilion "'blanc”

b} la plage couverte par le sélecteur peut etre comprise entre 3 et 30 keV ou entre 10 et 70 keV.
Nous avons defini 4 bandes de mesure :

- 3 kevVal0 keV
- 10 keVa225keV
22,5 keVa30 keV
50 a70keV,

La premiére bande n'est pas mentionnée dans les mesures : elle n'apporte aucune indication utile
et elle est plus vulnecable aux parasites.

La secende bande, celle des raies X du plutonium, est fa plus importante.

La troisieme bande donne une indication sur I'activité naturelle.

La qyatriéme permet de faire une mesure sur la raie de 60 keV de {"americium 241.

En ce qui concerne les mesures sur le plutonium et l'estimation de I'activite naturelle, nous ne

mentionnons que la seconde et la troisieme bande d'énergie. Nous parlerons de la quatrieme bande d'energie
dans le paragraphe consacré a la contribution de "américium 241 dans une mesure de contamination.
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Les résultats sont donnés ‘'brut” — mouvement propre plus source — et ''net’— mouvement propre
deduit — en coups par minute. Lorsque le comptage est suffisamment long, I'erreur due aux fluctuations statis-
liques devenue negligeable n'est pas mentionnee a moins qu'elle ne presente un intérét quant a |'expérience
elle-meéme.

IV - 2 - Le thorax artificiel

Nous avons vu que les mesures sont rendues difficiles en raison de |a grande absorption par les tis-
sus mous, les cotes, le sternum, la colonne vertebrale, etc... 11 est delicat d'etablir une corrélation entre la ré-
ponse de detecteurs externes et la configuration de sources internes. 1| faut donc recourir a une méthode semi-
empirique qui consiste a placer les sources a I'interieur d'un thorax artificiel dont les caractéristiques d’absorp-
tion sont semblables a celles du thorax humain. La réalisation de fantomes anthropomorphes a fait deja {"ob-
jet d’etudes approfondies (2).

Les effets d'absorption et de diffusion {24) sont fonction de la densite électronique {nombre
d'électrons par cm3) et du nombre atomique du materiau. L'absorption photoélectrique dans les basses ener-
gies dépend principalement de Z, tandis que la densite électronique détermine 1'effet compton aux énergies
plus elevées.

Nous avons demandé a la maison ""Alderson Research Laboratory Inc.” la realisation d'un fantéme
anthropomorphe reproduisant un tronc. Ce fantome repond aux caracteristiques suivantes ;

matiere semblable au point de vue de la transparence (rayons X et v} a celle des tissus humains,
- cage thoracique de squelette humain enveloppant le poumon artificiel

- poumon artificiel [deux lobes de 500 g) repondant aux mémes conditians.

Le fantome se separe en deux parties permettant ainsi de placer les sources radioactives a i'inte-
rieur des lobes pulmonaives (figures 32, 33).

IV - 3 - La position du compteur

On sait que I'épaisseur du tissu musculaire recouvrant la cage thoracique est trés variable. Cette
epaisseur peut atteindre 4 a 5 ¢m sur la poitrine et dans le dos. Elle est en moyenne de 2 cm sous !'aisselle.
Les cotes constituent une barriere infranchissable pour les raies X de basse énergie.

L'espace intercostal est égal a la largeur des cOtes, ce qui fait que la moitie Je la surface vue par le
compteur sera massuee par ces dernieres.

Pour determiner la position fa plus favorable du compteur par rapport au thorax, nous avons place
une source liquide de 23%,, contenue dans un catheter en plexiglas de 1 mm de diametre, au milieu géometri-
gue du poumon gauche (figure 34), L activité de la source était de 52 000 pCi. Les mesures ont été faites dans
les trois positions différentes : sur la poitrine, sous |'aisselle, sur le dos. Nous avons obtenu les resultats suivants

apres 50 mn de comptage.

Figure 32.

Thorax artificiel
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Mouvement propre Brut Net T
10—-225 225-130 10-225 | 225-30] 10—-225 |225-30
Poitrine 13 6 24 6 11 -
Aisselle - - 39 — 26 -
Dos — - 23 - 10 -

Ces resultats montrent que ¢ est bien a Fendroit de la moindre épaisseur de tissu muscu'aire, sous
I'aissefle, que le taux de comptage est le plus éleve {figure 35).

Figure 33.

Thorax artificie! - Separation des deuv parties -

N Figure 34.

Thorax artificiel - Position de la source - Figure - 35

Position du compteur par rapport au thorax.
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IV - 4 - Estimation de |'activité pergue par !e compteur

Au début de ce travail, nous avions fait une estimation theéorique de I'activité pouvant étre pergue
par le compteur SEP en partant de |'hypothese selon taquelle ia majorité des particules inhalées se fixeront sur
Ja surface pulmonaire interne avec une répartition en profondeur de 1 cm.

Prenons les principales caractéristiques d'un poumon d’homme adulte {25).

- capacite pulmonaire 21
- surface externe estimee 1 000 ¢cm2

- poids moyen 500 q.

Epaisseur des tissus traversés sous |'aisselle : 200 mm

- derme 3 mm
- epiderme 3 mm
- tissu cellulaire 4 mm
- muscle 10 mm.

Nombre de rayons X émis pour 10 000 pCi de 23%,, (4 % par désintégration) dans un poumon :

880 cpm.

- Correction due a "occultation par les cotés 1/2
- Correction d'angle solide 1/3

- Rapport de la surface estimee vue par le
compteur a la surface du poumon 1/2

Rendement du compteur

Energies
13,6 keV 17,2 keV 20,2 keV
Rendement cu compteur 70 % 50 Yo 38 %
Absorption dans le tissu (95 %o) (85 %) {72 %)
Transmission 5 %o 15 % 28 %
Abondance des différentes raies ramenéea 1 0,4 0,5 0,1
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Soit un rendement moyen de 0,063.

C.P.M.:880 x0,063x - x 1 xL=4ap,
2 3 2
ce qui fait 4,6 coups par minute comptés dans la bande de 10 a 22,5 keV pour une activité de 10 000 pCi dans

un poumon (figure 36).

Nous avons procéde a des mesures expérimentales sur le fantome :

Nous avons préparé trois sources liquides de plutonium 239 dans des cathéters de 1 mm de dia-
metre sur 30 mm de long. Le volume de chaque source était de 0,1 ml. Les niveaux d’activité : 11 000 pCi,

25 000 pCi, 52 000 pCi, ont eté choisis pour représenter environ 1, 2 et 4 QMA par poumon. Les mesures ont
eti: faites sur le poumon gauche avec une durée de comptage de 50 minutes.

Le tableau ci-aprés montre les valeurs moyennes obtenues exprimées en coups par minute.

Mouvement propre Brut Net
10-225 | 225-30 10-225 225—-30 | 10-225 { 225~ 30
Thorax 11 000 pCi 13 ' 6 19 6 6 -
25 000 pCi - 6 26 - 13 -
52 000 pCi - 6 39 - 26 -
ZT: Ce résultat est du méme ordre de grandeur que V'estimation théorique.

Source ™Pu 52000 pCi
Compteur SER
Diffusion & travers les tissus

! ! ' 1 _ .
.13 225 Energie en KeV
Figure 36.

Source placée dans la cage thoracique
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La figure 37 montre un spectre de QMA de plutonium avec et sans bruit de fond obtenu dans les
mémes conditions apres 100 mn de comptage.

I
4 dE
Source *¥Pu _ 11000 pCi

{® Mouvement propre-inclus

@ Mouvemen! propra déduit

Complags 120 mn

750

500

250

L 50 t L L
10 173 22,5 Erergic en KeV = Canau
Figure 37.

IV - 5 - Estimation de I'activité naturelle du corps humain dans le bruit de fond

L activité naturelle du corps humain due au potassium 40 et au césium 137 peut apporter une aug-
mentation de 1 activité mesurée dans la bande d'energie de 10 a 22,5 keV.

Cette activité venant s'ajouter au bruit de fond physique sera dans les mesures in vivo une cause
d’erreur pour |'estimation de la charge en plutonium. Certains auteurs (20) (2} ont evaiue cette activité par des
mesures sur fantdme. Les résultats sont liés a la sensibilité des compteurs utilises, c’est-a-dire 1 a 2 coups par

minute pour un homme moyen représentant une activité de 120 000 pCi de K plus 12000 pCi de césium 137..

Nous avons fait des mesures sur trois sujets dont I’zctivité naturelle avait éte mesurée a I"aide d'un
anthropogammameétre.
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Taille Poids K naturel _ 137Cs

m kg g pCi
Sujet n° 1 1,78m 79 147 12 000
Sujet n® 2 1,80 77 146 6 700
Sujet n® 3 1,68 60 107 4 200

Une mesure de 30 minutes sur chacun des sujets a ete faite dans notre installation. Le sujet etait
assis sur un siége, le compteur plagueé sur le coté gauche de la poitrine avec un angle par rapport a I’horizontale
de 60°. Ces conditions de mesure — moins favorables au point de vue bruit de fond — nous étaient imposées
par les dimensions de notre chambre blindee,

Le tableau ci-apres donne les résuitats obtenus :

M.P. — c.p.m. Brut c.p.m. Net M.P. deduit

10-225 | 22,56-30 10—-225 | 225 -30{ 10~ 225 | 225-30

Sujetn® 1 18 12 22 20 4 8
Sujet n° 2 18 12 23 18 5 6
Sujet n° 3 18 12 21 16 3 4

Nous constatons une augmentation d’activité dans les deux bandes d'énergie : 10 a 22,5 keV et
22,5 — 30 keV, :

Ce résultat nous incite a rechercher les contributions respectives du césium et du potassium dans
ces bandes d'energie.

Des mesures separées sur ces deux corps ont été faites en essayant de reproduire la diffusion et la
repartition des sources dans les tissus humains.

Aprés avoir estimé arbitrairement le volume de muscles et tissus vu par le compteur (250 cm2
x 2 cm d'épaisseur) soit 500 cm3, nous avons réalisé des “coussins” en vinyle de 50 cm de coté. Nous avons
mis 4 'itres G'eau distillée dans ces coussins, quantité suffisante pour avoir une épaisseur moyenne d'eau de
2 ¢m sous la fenétre du compteur. Des quantités connues de 137Cs et de 40K ont été ajoutées a I'eau dans:
chacun des coussins mesures.
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Mesures sur le potassium

Quantité de potassium pour chague coussin : 4, 8 et 16 grammes, ce qui représente 1, 2 et
4 grammes par litre (la quantité moyenne pour un individu est de 2 g de potassium par kilo).

Le tableau ci-aprés donne le resultat des mesures {durée 100 minutes},

Mouvement propre Brut Net
10-225| 225-30 10-225| 225-30) 10-225 | 225-30
1 g par litre 13 6 14 7 1 1
2 g par litre - - 15 7,6 2 « 1,5
4 g par litre - - 17 8,5 4 2,5

Mesures sur te cesium 137

Les mesures ont été faites avet des activites respectives de 1 280 pCi, 640 pCi et 320 pCi, repré-
sentant une activité par litre de 320 pCi, 160 pCi et 80 pCi. {L activité moyenne est de i'ordre de 80 pCi par
gramme de potassium naturel correspondant a I'homme “standard” 146 g de K naturel + 12 000 pCi de

137Cs). Voici les résultats obtenus :

Concentration par litre | Mouvement, propre Brut Net

10~225) 225-30 | 10-225| 2256-30| 10-225 | 225 — 30
320 pCi par litre 13 6 13,5 14 05 8
160 pCi par litre 13 6 135 10 0,5 4
B0 pCi par litre 13 6 13,5 ’ 8 - 05 2

Nous constatons que la contribution du potassium est plus importante dans la bande de 10 a
22,5 keV que dans celle de 22,5 a 30 keV. Au contraire, en ce qui concerne le cesium, I'activite est enregistrée
dans 1a seconde bande. Reprenons les résultats relatifs a i’activité moyenne pour un individu — 80 pCi de

1370 par gramme de potassium naturel {on compte 140 g de K pour I'homme standard de 70 kg) — Nous
obtrinons, pour 2 grammes de K par fitre : 2 coups nets par minute dans la bande de 10 a 22,5 keV et 1,5 coup
dans la seconde bande, et pour B0 pCi de 137¢ par gramme {coussin de 180 pCi/litre} 0,5 coup dans la pre-

miere bande et 4 coups dans la segonde bande, ce qui fait :

-25coupsde 10 a22,5keV
-55coupsde 22,5230 keV,
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Si nous comparons ces résultats aux mesures in vivo par exemple sur le sujet n° 1 {146 g de K et
12 000 pCi de 13705) nous trouvens 4 coups dans la premiere bande et 8 coups dans la seconde. Cela con-

firme la contribution du césium dans la seconde bande d'énergie.

Nous notons que I'activité mesurée sur les individus est plus importante {3 a 5 coups par minute)
dans la bande du plutonium que I'estimation déeduite du calcul fait plus haut (2 coups par minute). D'autre
part, on note une certaine divergence dans les mesures.

En ce qui concerne le potassium, a la quantite de muscles estimée vue par le compteur, il faut
ajouter le sang et le poumon qui contiennent également du potassium. Quant aux résultats de mesures diver-
gentes, on peut donner deux raisons :

1 - le temps de mesure plus court : il est difficile en effet de maintenir longtemps un patient
enfermé danc une position relativement inconfortable,

2 - la morphologie des sujets : nous verrons plus loin que la morphologie des individus est une
cause d'erreur importante. Nous savons qu'il n'est pas possible d'obtenir la méme reproduc-
tibilite de mesure d'un individu a un autre comine elle est obtenue sur des sources physiques.

Malgre cela, ces premiéres mesures nous permettent déja de chiffrer le mouvement propre apporté

par I'activité naturelle a une valeur comprise entre 3 et 5 coups par minute dans la bande du plutonium.

IV - 6 - Contribution d’'une contamination en américium 241

Nous avons vu dans le chapitre consacre au plutonium et sa détection, que des quantités variables
239Pu.

d'américium 241 pouvaient, en fonction de I'ancienneté ou de |‘origine, étre contenues dans le

Bien que pour certaines applications, le 239Pu doit etre isotopiquement le plus pur, celui destiné
aux applications industrielles n'a pas toujours besoin d'un taux de pureté eleve. Certains auteurs {6) ont fait
d'ailleurs des mesures sur |‘américium pour evaluar une contamination en 239Pu. C'est pourquoi il nous a paru
intéressant d’étudier les possibilités de detection du compteur SEP pour ce radicélément, notamment sur la
raie ¥ de 60 keV.

Rappelons que le 28% A — Z 95 — est un émetteur & d'énergie de 5,5 MeV — période de 458 ans,
Plusieurs raies X et y sont associées aux désintégrations a {figure 37 bis),
> -RaiesXL : 13,8 - 17,3 et 20,2 keV

-Raiesy : 26 - 33 et 59,6 keV,

C'est cette derniére qui présente un intérét pour la mesure en raison de son abondance (36,6 %) et
de sa faible absorption par les tissus.
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Deéfinition des conditions de mesure

L'efficacité du compteur est voisine de 15 % pour 60 keV,

Le sélecteur d'amplitude nous permet de definir une bande d'énergie allant de 10 a BO keV que
nous avons découpée en trois parties :

210 a4 225 keV
225 a 50 keV
.50 a4 70 keV.

I faut noter que le xénon préserite unc discontinuité d'absorption {raie XK} a 30 keV.

Nous avons préparé une source liquide de 24.|/|’3\m de 0,4 uCi dans un catheter de 1 mm de dia-
metre — volume 0,2 ml — La source est placée au milieu du poumon du thorax artificiel dans les mémes con-

ditions de mesure que pour le 239py,. Nous avons abtenu les résultats suivants (c.p.m.) :

10— 22,5 22,5 - 50 50— 70
Activite brute 2 400 1860 1060
Mouvement propre - 13 10 3
Activité petic 2 400 1850 1100

Spectre donne par la figure 37 ter,

Nous avons vérifié la contribution de |'activité naturelie dans la bande de 60 keV sur le sujet n° 1
(146 g de K + 12 000 pCi de 13705}. Nous n"avons relevé aucun comptage positif dans cette bande aprés une

mesure de 30 minutes.

Nous avons fait une mesure comparative avec un cristal Nal(TIl) de 5" x 5", destiné aux mesures
anthropogammameétriques sur trois positions différentes du thorax :

1 - Thorax sur le dos & 20 cm du cristal
2 - Thorax sur le dos au contact du cristal

. 3 - Thorax sur le coté, méme géomeétrie que pour le compteur proportionnel.

Nous avons obtenuy les résultats suivants dans la bande de 50 a 70 keV (coups par minute) :
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courbe d’étalonnage

kY TE] 267 30 i Energie enKeV
Figure 37 D'

Spectre des raies X et y de 24 Am

» 02

courbe d'étalonnage

T8 36 535 Enargle en KeV -

Figure 37"

Source de 24VAm 0,4uCi absorbée par le thorax artificiel



64
Position 1 Position 2 Position 3
Activité brute en cpm 330 1 5086 2 685
M.P. 65 65 65
Net 275 1 440 2 620

. Si I'on rapproche les mesures dans la position a plus favorable, nous constatons que le rapport
signal sur bruit est nettement en faveur du compteur proportionnel, Cela permet d'envisager I'utilisation de ce
détecteur pour explorer une bande d’énergie allant de 10 keV a 70 keV recoupant ainsi [a bande d'energie
analysée par |'anthropogammametre comprise entra 50 keV et 2 MeV.

Mais pour que ia contribution du 241Am soit notable, la quantiteé contenue dans le 239%, devra
_étre relativement importante. En effet, si 1 mg de 239F‘u et 1 mgde 2‘_”!.3_5[11 emettent respectivement 2,27.106
afseconde et 1,2.1‘0B o/seconde, 1 000 pCi de 241Am n'apportent que trois coups par minute dans la bande
de 60 keV. Au niveau de la Q.M.A_, cela représente 10 % de V'activité du 239Pu, soit 2 000 p.p.m.

Les taux de 241Am communiques se situent entre 400 ppm et 1 700 ppm, ¢’est-a-dire a la limite de
détection du compteur.

1V - 7 - La précision des mesures et le seuil de sensibilité

Les précedentes expériences nous permettent de definir la precision des mesures et le seuil de
sensibilite de notre installation.

En effet, nous connaissons :
- le nombre de coups apportés — 5 par minute — dans la bande du plutonium par une séurce de
10 000 pCi placée dans le thorax artificiel, lequel est I'équivalent de I’homme dit “standard’’ défini, au point

de vue morphologique, par une taille de 1,70 m et un poids de 70 kqg.

~ - la contribution moyenne de I'activité naturelle {potassium + césium) dans la bande du pluto-
nium (I'activité naturelle pour I'homme “standard” est égale a 11 000 pCi de césium pour 140 g de potassium

Naturel, autrement dit 80 pCi de 13705 par gramme de K naturel) soit 4 coups par minute.

- le mouvement propre du compteur mesuré en position horizontale avec le thorax inactif, soit
13 coups par minute.

A partir de ces chiffres, nous pouvons avaluer la p_récision d'une mesure de 50 minutes.
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La durée de 50 minutes pour une mesure in vivo sur un poumon represente le temps generaleme_nt
admis comme limite raisonnable d'une mesure humaine. 1l faut considérer que le patient doit rester immaobile

pendant toute la durée du comptage.

Nous verrons dans le paragraphe suivant que ce temps de mesure apporte une precision suffisante.

Définition du seuil de sensibilité

A partir des resultats des mesures in vitro, nous allons definir :

- I'erreur attribuée aux fluctuations du bruit de fond

TR T L Ly -
. le seuil de sensibilité de I'installation.

Erreur due aux fluctuations du bruit de fond

Nous avons fait cent mesures de mouvement propre de 50 minutes chacune avec le thorax artificiel.

De ces mesures, NoUus avons tire N — N = nombre de coups comptes pour une mesure — dans la

bande d’énergie de 10 a 22,5 keV, ainsi que {'écart quadratique moyen : 0= v/ N.

Nous avons trouve :

75 mesuresat o©
96 mesures at 2 ¢

100 mesuresa* 30

Nous pouvons conclure a une bonne stabilité du mouvement propre dans cette bande denergie.

Seuil de sensibilite

Cela nous permet de définir ie seuil de sensibilité de I'installation.

Nous prdcédons de la fagon suivante : soit S le nombre de coups par minute apportés par le patient
dans la bande du plutonium

505=M—-N

M est le nombre de coups enreqgistrés en 50 minutes sur le patient, N est la valeur moyenne du bruit de fond

déduite des 100 mesures de 50 minutes.

Dans ces conditions, I'écart quadratique de 50 S est sensiblement le mere que celui sur M

doug 5808 =+ M

1
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Une personne non contaminée accidentellement a cependant un spectre X au compteur propor-
tionnel donnant environ 4 coups par minute dus au 13_"05 et 40}(. L'incertitude sur cette valeur, compte tenu
des variations morphologiques et de la charge de ces elements determines a |'anthropogammametre, est de

* 1 coup par minute.

Envisageans d’abord un individu “'standard’’ non contaminé donnant 4 cpm :

0508 =+ {13 + 4) 50 =+/ 850 = 29

05=2 = 058 cpm.
50

Nous avons 95 %, de chance pour trouver : 17 £ 1,2 cpm.

Un individu non “‘standard” donnera avec a meme probabilite 17 £2,2 cpm.

Or nous avons trouve que 10 000 pCi de 239Pu dans le poumon apportait 5 cpm {plutonium
supposé concentré a 8 cm de la peau). Nous voyons donc qu'a la limite, {"appareil peut déceler 5 000 pCi. La
Q.M.A. pour un poumon représente 8 000 pCi. Le seuil de sensibilité est par consequent inférieur & la Q.M.A.
de 3 000 pCi.

Causes d'erreur

Dans le paragraphe précédent, nous avons vu qu'en dehors de I'erreur causée par les fluctuations
statistiques, il fallait tenir compte e |'erreur due aune activité naturelle du sujet et de celle due & samorpho-
logie.

L a premiere cause d'erreur peut étre réduite par la mesure a I'anthropogammametre. |l faut souli-
gner qua le taux d’activité naturelle des hommes et des femmes sont connus et font I'obiat de mesures syste-
matiques permanentes. Ces taux s ecartent de fagon assez rare, sauf contamination accidenteile, des valeirs
moyennes.

La seconde cause d’erreur due a la morphologie entraine une variation d'absorption du rayonne-
ment X émis par le plutonium.

En effet pourun individu donngé, compte tenu de son activite naturelle, a partir du seuil défini plus
haut, si 1'on considére la mesure positive, il n‘est pas permis d’affirmer a priori que la charge est egale, infe-
rieure ou supeérieure a la Q.M.A.

C'est pourquoi, il nous a paru utile d'étudier une méthode "d'étalonnage interne” de I'individu que
nous decrirons dans le chapitre consacré aux mesures in vivo.

Cette méthode qui permet d'évaluer la charge pulmonaire, s'applique principalement aux résultats
tres positifs, 1a Q.M.A, restant par définition le seuil limite sans danger pour I'homme,
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V - LES MESURES IN VIVO

V - 1 - La morphologie de I'individu

La sensibilite du détecteur, !'abaissement et la stabilite du bruit de fond perméttent de faire des
mesures reproductibles sur des sources physigues. 11 n‘en est pas de meme de la mesure in vivo. En effet, la
morphologie est différente d'un individu a I'autre. On sait qu'une variation de |'epaisseur du tissu musculaire de
0,6 cm {20) introduit un facteur 2 dans I'estimation. C'est pourquoi, lorsque la mesure est positive, la conta-
mination ne pourra etre chiffrée qu’avec une marge d'erreur difficile a apprécier. Pour connaitre le rendement
global, il est nécessaire de faire un "‘etalonnage interne” de l'individu {27).

Des essais de mesures quantitatives ont éte faits sur des individus par M.R. BOSS et J.R. MANN
{1952) (6) a la suite de contaminations accidentelies en plutonium 239 en utilisant la raie de 60 keV émise par
'americium 241 contenu comme impurete dans le plutonium 239,

Nous savons que cette méthode n’est valable gue si la quantite d'américium 241 est importante et
surtout si la proportion d'américium 241 contenu dans le plutonium 239 est connue.

D. RAMSDEN (28) et Coll. decrivent une methode d'évaluation de !'epaisseur des tissus muscu-
laires sur la poitrine a 1'aide d'un générateur d’ultrasons. Les auteurs ont fait des mesures sur 19 sujets. l-es re-

sultats publiés montrent que |'épaisseur de tissu se répartit selon les sujets entre 1 cm et 3 cm, sur les cOtes.

Cela confirme la necessité de faire un “etalonnage interne” chaque fois que 1'on veut connaitre le
niveau de contamination.

V - 2 - Les simulateurs de plutonium

Certains auteurs proposent une possibilité d'étalonnage basée sur I'inhalation par des sujets volon-
taires {20) d'un mélange d'isotopes radipactifs reproduisant les raies XL du plutonium.

Ces isotopes doivent présenter des caracteristiques telles que I'on puisse faire une estimation de la
quantite réellement présente dans le poumon par une méthode connue {par exemple émission de raie ¥ per-
mettant de faire une mesure quantitative au moyen d'un anthropogammametre).

B.T. TAYLOR et J. RUNDO proposent un simulateur de plutonium répondant en partie aux con-
ditions citees plus haut. 1l s'agit d'un mélange de trois isotopes :

- Strontium 85 (période 65 jours) avec une raie XK de 13,4 keV et une raie v -de 0,51 MeV,
- Molybdene 99 (période de 2 jours) qui emet une raie XK de 16,6 keV.
- Cadmium 109 (période de 470 jours) qui émet une raie de 22,2 keV.

Les proportions de ces trois isotopes sont choisies afin de reproduire les intensités relatives des
raies X du plutonium. La quantité déposée dans le poumon aprés inhalation peut étre estimée par la mesure de
la raie de 0,5 MeV du Strontium 85. Cette methode présente néanmoins quelques inconvénients. Tout
d'abord le mélange de ces isotopes, en raison de leurs différentes propriétés chimiques est difficile 3 réaliser.
D'autre part, l'énergie de la raie XK du Cadmium 109 de 22,2 keV est de 1,8 keV supérieure a celle de la
raie XL du plutonium, Cette différence d'energie apporte une erreur non négligeable dans la resure (co&ffi-
cient d’absorption).
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Enfin, la différence de distribution entre le “simulateur de plutonium” et le plutonium dans les
poumons en raison de leurs caractéristiques physico-chimiques, est également une cause d'erreur difficile a

estimer,

V - 3 - Le protactinium 233

Nous avons ainsi été amenés a chercher un simulateur de plutonium plus adapté : le protacti-
nium 233.

La période du protactinium 233 est de 27,4 jours. |l décroit par désintégration §~ pour former
I'uranium 233, '
233 233
Pa U
28— fr—

27,4 jours 1.62 105 annges

95 % des désintégrations §~ (29} {30) donnent des états excités de |'uranium 233, Ces etats sont
fortement convertis et I'on obtient des raies XL de I'uranium 233 ainsi que deux raies a 100 et 312 keV emises
sensiblement dans les mémes proportions, soit environ 47 %> pour chacune d'elles. -

Or, le plutonium 239 donne par émission & des états excités de I'uranium 235 responsable de
I'émission XL de ce radionuclide. On s'attend donc a obtenir du protactinium 233 un spectre de raies XL

semblable a celui du plutonium 239. Les energies mesurees avec le compteur proportionnel se repartissent
ainsi,

13,6 keV ~ 17,2 keV — 20,2 keV.

Ces.energies, ainsi que la hauteur relative des raies (figures 38, 39) sont comparables a celle de
Vuranium 238.

Expérimentalement, nous avons trouvé une abondance de 27 % par désintégration.

Ce radioelément est donc particulierement bien adapté pour apporter une solution au probléme

puisque son spectre X est pratiquement superposable a celui du plutonium 239 et qu’il possede deux raies 7.

Sa periode est relativement courte pour permettre d'inhaler une gquantité suffisante et assez longue
pour répéter les mesures dans le temps sans etre géné par les différentes périodes des isotopes composant le
mélange proposé par TAYLOR et Coll.

En partant des concentrations maximales admissibles {C.M.A.} fixées par I'l,C.R.P. (1) I'inhalation

tolérable est de 2 uCi pour B heures de travail. La quantité maximale admissible {(Q.M.A.) est donc compatible
avec a quantite nécessaire pour permettre de faire {'etalonnage {de V' ordre de 0,2 uCi).

V - 4 - Les mesures sur animaux

Nous avons fait une serie d'essais sur des rats pour etudier la.rétention du protactinium au niveau
du poumon apres inhalation. Lo
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courbe d’étalonnage
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Figure 38,

Source 239Py, ponctuelle Non collimatée placée 3 10 cm
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courbe d'étalonnage

136 17,2 202

Figure 39.

Source 233Pa, ponctuelle Non collimatée placée 3 10 ¢m
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Nous avons utilisé pour les mesures un détecteur ¥ Nal{Ti) de 5" x 5" associé 3 un sélecteur
SA 40 A intertechnique.

Les inhalations ont été faites a 'aide d'un ensemble générateur d’aérosols réalisé spécialement
pour cette expérience. Cet ensemble comprend (figure 40, 40 bis) :

- une pompe compresseur, debit 15 litres par minute
- une colonne génératrice d'aérosol "JOUAN n° 2 O.R.L.” contenant le radioélément
- une enceinte cubique en plexiglas, volume 10 litres concentrant V'aeroso} respiré par Y'animal

- un systéme d’evacuation de 'air contaminé vers une hotte d'aspiration par l'intermédiaire de
deux flacons pieges

- une “boite de contention” permettant la respiration de I'animal dans I'enceinte tout en pre-
servant son corps de la contamination.

Nous avons etalonne notre ensernble de mesure 7 avec des rats auxquels a été injectée par voie
intraveineuse une quantite connue de protactinium 233. Le poids des animaux choisis pour toute I'expéri-
mentation etait compris entre 250 g et 300 g.

Figure 40,

Generateur d'aérosol pour inhalation animale
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Figure 40bis

Genérateur d’aerosol pour inhalation animale.

I'inhalation, la seconde apres plusieurs jours. Nous avons obtenu les résultats suivants :

a) Sacrifice immédiat

Le debit de la colonne génératrice d'aérosol étant de 5 ml/heure, I'activite de “"départ’ a été fixee
a 300 uCi/s m! pour une duree d'inhalation de une heure.

Deux séries d'animaux ont subi une inhalation : la premiere a été sacrifiée immédiatement apres
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L’histogramme de la figure 41 montre la répartition par organe de la contamination.

b) Sacrifice aprés plusieurs jours

Le tableau suivant donne |'activite restante apres plusieurs jours {10 a 20 jours),

N°®| Activité inhalée | Temps d'incubation | Activité restante avant sacrifice | Activité pulmonaire Yo
1] 0uCi4s 11 jours 75 000  pCi 46500pCi | 60 7
2 0 uCi 85 10 jours 89 000 pCi 68 000 pCi 75 %
3 1 uCi 50 20 jours 96 000 pCi 82 500 pCi 80 %
4 3 uCi 15 19 jours 150 000  pCi 93 000 pCi 60 %
5 1 uCi 90 20 jours 83 000 pCi 64 200 pCi 75 Yo
6| - 1uCi40 22 jours 135 000 pCi 94 500 pCi 70 %
71 o uCi 86 21 jours 80 000 pCi 55 500 pCi 70 °4
8 1 uCi 35 21 jours 65 500 pCi 50 500 pCi 75 Yo
9| 0ucCi63 21 jours 42 860 pCi 31 500 pCi 75 Ya

10 1 uCi 15 20 jours 121 000 pCi 93 200 pCi 75 s

Rat entier
Poumon
Trachee
Tete
Corps

Activite en pCi

n°1 n°2 n°3 n’4 n°5 n’6 n'7
160 000 380 000 | 340000 1108 1,5 106 1,3 106 | 480 000
32 000 42 000 9 200 100 000 100 0G0 40 000 13 000
2 500 3 700 15 000 5 000 2 500 1 600
86 000 310 000 | 290 000 730 000 106 850 000 | 350 000
7 500 4 600 265 000 250 000 40 000

Nous voyons que 60 a 80 7 de i'activite reste fixée au niveau du poumon {histogramme figure
42},

La courbe de la figure 43 montre qu'au bout de 10 jours la décroissance se rapproche de plus en
plus de la période physique.

Remarques

La source de 233Pa est fivrée en solution fluorhydrigue au 1/10e par le Département des Radio-
eléements de SACLAY.

La C.M.A. d'acide FH est, pour un aérosol, de 2 milligrammes par m3 en continu {32}. Elle est de
2 g/m3 en contamination accidentelle. La concentration utilisee pour I'animal était a 1 %,’ce qui fait pour
300 uCi/smi, 0,05 em3 d'acide fluorhydrique pur, soit 50 ma/m3. Nous avons fait faire un examen anatomo-
pathologique par le service de radio-pathologie du D.P.S., Centre d'Etudes Nucléaires de FONTENAY-aux-
ROSES. Les resultats de ces examens indiquent une irritation de la trachée mais aucune lésion pulmonaire.
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Dans les inhalations humaines envisagées, |'activite de départ ne représentera que 1 a 2 uCi,
c'est-a-dire 150 fois moins que celle utilisée pour les rats. Cela équivaudra a 0,35 mg/m3 d'acide fluorhydrigue
soit 1/6 de la C.M.A. contre 25 fois la C.M.A. pour les rats.

I} n'est pas certain que la repartition pulmonaire du protactinium apres inhalation expérimentale
sera la méme que celle du plutonium au cours d'une contamination réelle {forme chimigue, granulométrie,
etc...}). Cependant, les premiers essais d'inhalation chez I'animal laissent penser que ce nuclide sans danger est
particulierement intéressant pour atteindre le but recherche, c’est-a-dire "'l'étalonnage interne” chez {'individu.

V - § - L'étalonnage interne de l'individu

Nous avons réalise un ensemble destiné aux inhalations humaines tiré directement de celui realisé
pour les animaux.

L'enceinte de concentration de 'aérosol est de 20 litres, La boite de contention est remplacee par
un dispositif respiratoire muni d’'un embout buccal (figure 44). Une premiere série d'experiences avec du so-
dium 24 {période de 15 heures) est envisagee pour definir le rendement de cette installation, ¢'est-a-dire |'acti-
vité inhalée par rapport a V' activité de départ. Nous avons prévu ensuite des expériences humaines avec le protac-
tinium 233,

D'autre part, nous avons fait des mesures comparatives 7y et X sur le thorax artificiel avec une

source de 0,1 uCi de 233p, placée au milieu du poumon gauche (cathéter de 1 mm/30 mm).

Les mesures Y ont éte faites sur un anthropogammametre en deux positions : position dite
“Miller” et position allongee (figure 45).

Aprés 10 minutes de comptage, mouvement propre déduit, nous avons trouvé {figure 46) :

Position Miller (figure 7).

= 3 090 cpm
Pic de 312 keV = 1 329 ¢pm

Rendement giobal 3 %

Rendement pic 312 keV
{1 cpm = 74 pCi) 1.4 7

Rapport pic/total 0,43

Position allongee {géometrie axée sur le thorax)

= 4 795 cpm
Pic 320 keV = 2 103 cpm



Figure 44

Generateurs d'aérosol pour inhalation humaine
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Rendement global 5 %

Rendement pic 320 keV (1 cpm = 47,6 pCi) 2,2 %

Rapport pic/total 0,43 L

Mesure compteur proportionnel {figure 47)

3 - 10keV 10 — 22,5 keV 22,5 — 30 keV Net
cpm cpm c¢pm 10 — 22,5 keV
Sous | aisselle 130 393 110 380

Rendement de 10 a 22,5 keV : 1 cpm = 274 pCi,

Nous voyons déja que !a mesure y et X avec une source de 0,1 uCi ne presente pas de grande dif-
ficuite. En ce qui concerne ia mesure in vivo, le mode opératoire proposé serait le suivant :

Apres une recherche positive de plutonium putmonaire au moyen du compteur proportionnel dans
la bande d'energie comprise entre 10 et 22,5 keV, le sujet inhale un aérosol de protactinium. Une ou plysieurs
mesures au moyen de {"anthropogammametre sur la raie de 312 keV permet de connaitre exactement la quan-
tité de protactinium fixée. Une seconde mesure au moyen du compteur X donne une nouvelle activité dans la
zone de 10 a 22,6 keV. L accroissement de |'activite mesurée dans cette bande d’énergie pouvant étre relie a
une activite vraie grace a la mesure vy, on peut en deduire le facteur permettant de calculer la contamination
initiale en plutonium (avec bien entendu les reserves formulées au paragraphe 4 sur la répartition du protac-
tinium dans le poumnony).

L"irradiation supplémentaire due au protactinium au niveau d'activite considére est négligeable,
car la quantite inhalée au cours de ce test est égale a la Q.M.A. pour un individu au cours de 8 heures de tra-
vail {1 uCi déposé au niveau du poumon représente une dose de 300 millirems, ce qui est tres inférieur a une
simple radioscopie pulmonaire). )

En outre, I'inhalation du protactinium 233 permettrait dans des conditions assez réalistes de faire
I'étalonnage des installations, d'etudier la dispersion des résultats liés aux facteurs morphologiques individuels.

- Q.lQ.
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CONCLUSION

Realisation définitive

Les resultats obtenus avec notre installation expérimentale nous permettent de definir un en-
semble de mesures qui peut étre mis a la disposition des services medicaux ou de radioprotection pour le con-
tr6le des personnes dont ils sont responsables,

Nous avons vu qu'il était interessant, au cours d’'une mesure sur un patient, d'explorer de larges
bandes d'énergie en dehors de la bande du plutonium. RAMSDEN (Grande-Bretagne) {31) propose une realisa-
tion couvrant sans discontinuité une bande de 10 keV a 2 MeV, utilisant trois détecteurs différents :

- un compteur proportionnel

- uncristal mince {¢ 200 mm x 3 mm) Nal ({T1)
cristal Naf {T1) 8" x 4",

Or, le compteur que nous utilisons présente une efficacite suffisante jusqu'a 70 keV. Nous dispo-
sons d'autre part d'un cristal 5 x 5" permettant de faire des mesures de 50 keV a 2 MeV.

r N - ’ ad - - ” 4 .
L'association de ces deux detecteurs dans une meme enceinte blindee de dimensions convenables

~2mx 2mx 2 m — nous permet de faire une mesure spectrométrique couvrant une gamme d'énergie aliant
de 10 keV a 2 MeV,

Le diagramme schematique de la figure 48 situe les différents elements de |'ensemble que nous

realisons,
THT
Mesure . N M
PA. Ampli. \————IRemrd
(Vg \Vd
: ) _AC, ampli. N, [Meey L
\/ \/ formel . i

C.P. R.CL. Résultats

THT

]
cristal _

5% 5’ Figure 48, S.A. 40 resurtats

Diagrammes schématiques
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Les détecteurs sont fixés par un systéme mécanique permettant d'adapter facilement la géométrie
propre a chacun d’eux. -

L'électronique associée dans sa version définitive est totalement transistorisée.

L'estimation de la contamination

Au cours de ce travail, nous avons analysé les problemes posés par la détection in vivo du pluto-
nium pulmonaire, notamment :

- le mouvement propre du compteur
- Iactivité naturelle du corps humain

- {'étalonnage pour les mesures in vivo

Nous avons trouvé des solutions qui nous permettent d'atteindre le but proposé : déceler une con-
tamination accidentelle en 23gPu au niveau de la Q.M.A. Notre seuil de détection est méme inférieur a ce ni-

veau.

Cependant, une augmentation de I'activite dans la bande de 10 a 22,5 keV sur un patient ne signi-
fie pas obligatoirement qu'il s'agit de 239P,u. C'est pourquoi nous avons insisté sur la nécessite de mesures

complementaires :

- la mesure a I'anthropogammametre qui permet de connaitre te taux de potassium et de césium
d’identifier le cas échéant, d'autres radioelements {produits de fission, radium, etc...)

. 1a mesure au compteur proportionnel de la raie de 60 keV de I'americium 241 si le rapport
239Pu/241Am est suffisant.

Ces mesures pourront étre complétées par des controles faits par les methodes radiotoxicolo-
giques classiques — avant ou apres la mesure in vivo — notamment sur I'élimination du plutonium soluble.

La connaissance compléte au point de vue “radioactif’ du patient confirme alors 'hypothese de
la contamination pulmonaire par du 239, insoluble. A ce moment I3, I'Autorité Médicale responsable peut
envisager 1'opportunité d'un "'étalonnage interne” au moyen d'une “surcharge” en protactinium 233 afin de

chiffrer ia charge pulmonaire.

Cette installation pourra servir également, sur un grand nombre de sujets, a établir la corrélation
existante entre les résultats des mesures v et des mesures X dans le domaine de Vactivité naturelle du corps
humain.
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