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Cea Problématique : systemes de prelevement utilisés dans le cadre de
|la surveillance de I'environnement et des installations nucléaires

Environnement Installations nucléaires

_ surfaces de : - surfaces de .
débits ) vitesses débits ) vitesses
collection collection
m3/h cm? m/s m3/h cm? m/s

2a700 15 a 1157 0,033a3,1 0,8 a 60 5a 154 0,02a1,9
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Cea Problematique : filtres de prélevement et criteres de choix

O
O
O
@
O
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La société Bernard Dumas a été racheté par Hokuetsu Kishu Paper co. en septembre 2012

filtre Bernard Dumas C569 cellulose et fibre de verre

filtre Bernard Dumas C577 cellulose et fibre de verre
filtre Bernard Dumas C357 fibre de verre

filtre Bernard Dumas B132 cellulose Capacité de piégeage

_ , . Perte de charge
filtre téflon Millipore FSLW

Résistance a 'humidité

filtre charbon actif Activité intrinséque

Aptitude a la minéralisation
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Problematique : rendement de pieégeage et de détection —

parameétres d’influence

Rendement de piégeage : - nature et épaisseur du filtre
- taille des aérosols prélevés
- vitesse de filtration
- temps de prélevement

Rendement de detection : - nature du filtre Enfouissement de 'aérosol
- taille des aérosols dans I'épaisseur du filtre
- vitesse de filtration
- empoussierement

Détecteur chambre d’ionisation gazeuse Ar/CH,90/10

fh AN
Aérosols rgdioqctifs S -1/_ - - e o=,
et non radioactifs Atgi aah e el /
en profondeur 5 i \ : &

en surface du filtre i
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Cea Etudes antérieures francaises / Méthodes disponibles

Guide de surveillance CEA GT 21(1982)

Etude préliminaire du GTN5 1995 Realisation de sources étalons discales pour

la mesure de la radioactivité deposée sur les filtres de prélevement atmosphérique par
comptage alpha et par comptage béta

Rapport interne IRSN référencé DSU/SERAC/LPMA/04-02 de janvier 2004

la mesure de la radioactivité alpha des aérosols préleves sur filtres C357
L. Grivaud, F. Pagliardini

Etudes expérimentales et numériques laboratoire IRSN/SCA/EPICEA
(dont une thése) 2009 - 2011

C. Monsanglant-Louvet, T. Geryes, V. Férat, et al.

NF M 60-760 Oct 2001 Mesure de la radioactivité dans I'environnement — Air. Prélevement
d’aérosols en vue de la mesure de la radioactivité dans I'environnement

ISO 10704 nov 2009 Mesurage de l'activité alpha globale et béta globale dans I'eau non
saline — Méthode par dép6t d'une source fine
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Organisation de I'étude
GT 31 CETAMA - analyse de radionucléides dans I'environnement

(CEA, IRSN, EDF, AREVA, Andra, Marine

IRSN/SCA/EPICEA : - dopage %3°Pu ou °°Sr des filtres sur banc ICARE
> FEINER T - taille d’'aérosol : 0,4 pm et 4um
- vitesse de filtration : 0,2 a 1,5 m/s

Probabilité

f

Descendants du Radionucleides artificiels
Radon pttaches a

T f.r" l"'-.
(80%) 7\
Libres ’ Zones de travail

(20%) Envlronnement

/\ /\ DAMA
10° 102 10 10 pm

Granulometrie des aérosols

CEA/SPR/LRCE g,y - - mesure sur compteur proportionnel type Pegase
- empoussierement des filtres dopés et mesure sur
Pegase
CEA/LNHB/LMA : - mesure de l'activité deposée par analyse destructive en

scintillation liquide
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DE LA RECHERCHE A LINDUSTRIE

Ce Organisation de 'étude :

dopage des filtres : banc d’essais ICARE (IRSN/SCA/LPMA/EPICEA)

GAS NATURAL IODINE AEROSOL SAMPLING NS

~ f——g NN 3 | |
. - i
lodine - 1,5‘ 14 = i
and (7 (14 & N
HEPA _ - HEPA filter ’
filter (67 7.7
r - (8)

NATURAL RADIOACTIVE AEROSOLS

Reaference measurement of Radon daughters activities:
1. Attached fraction

2. Attached and unattached fracth

3. Neutralization of aerosol electrical charge

air
Q)
h)

\a’\
(~JJ

ARTIFICIAL RADIOACTIVE AEROSOLS

4. Glove box
5. Ultrasonic nebulizers for radioactive solution
-239Puor 137Cs (015 uymto 9 uym -a g = 1.4)
i 6. Neutralization of aerosol electrical charge

{ 4 \ 7. Mixing chamber
8. Measurement of the air flowrate
9. Servo-valve

RADIOACTIVE IODINE
gen.ralof 10. Permaeation tube
11. Oven

RADIOACTIVE GAS
Comprassad

air 12. bottle of standard gas { **Kr,'¥ Xe, 3H)
13. controlled air flow meter

Dispersion des
Reference contai =23 14. Aipha / Beta monitoring dépﬁtS 4,5%

TEST SYSTEM for calibration of artificial radioactivity
instrument

Exhaust

or differential 15. Reference sampling
16. Isokinetic sampling probes (3 - 100 - 300 Umin.) for:
fonization chamber - calibration of Instruments from 1 to 800 I'min
- manufacturing of standard radioactive source filters
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Organisation de I'étude : mesure des activités alpha/béta globales
sur compteur proportionnel type PEGASE CEA/SPR/LRCE Saclay

Compteur proportionnel Pégase :
- a circulation de gaz (argon/méthane 90/10)
- ¢ détecteur : 145 mm
- fenétre mylar mince de 0,8 mg/cm?
- compteur de garde monté en anti coincidence.
- mesures en mode off simultanés (THT 1650 Volts),
- La chambre de mesure : 10 cm de plomb + 1 cm de cuivre électrolytique
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Organisation de I'étude : dispositif d’'encrassement ,

systeme de préelevement

Préleveur grand
volume
50 — 100 m3.h1

APA 1,2 m3.h-1
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Organisation de I'étude : determination de l'activité déposée sur les
filtres par scintillation liquide (CEA/LNHB/LMA)

239Pu ‘ [ \ 90sr/90v
| ] |
|

‘\ )/
1 e
Y

Différents type de filtres : diametre,
composition (téflon, fibre de verre,
cellulose), couleur = variation du
protocole de préparation.

o E) wm m m = m = @ m om0 m 1w m m

Activité de réference par mesure primaire
ou secondaire

Inconvénient : mesure destructive
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Influence de la taille des aérosols déposés sur le rendement de

détection (CEA/SPRg,,,/LRCE)

filtre V|.tess§a de Rappo,rt des diametres Rendement de détection
filtration filtre/détecteur (en mm)
Alpha Z3°Pu coupelle - 130/135 0,28
0,4pm 4um
C569 48/135 0,21 0,29
1m.s?
Alpha 2°Pu C569 114/135 0,15 0,27
C357 137/135 0,13 0,24
Béta 9Sr coupelle - 130/135 0,53
0,4pm 4pum
C569 48/135 0,50 0,55
R 1m.s?
Béta °0Sr
C569 114/135 0,49 0,53
C357 137/135 0,44 0,47

. ) ., | PAGE 12
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Influence et prise en compte de la vitesse de filtration sur le

rendement de détection

Influence de la vitesse de filtration sur le rendement de détection Influence de la vitesse de filtration sur le rendement de détection
239 ' . e e ¢ €
alpha global eq 23°Pu d'un compteur proportionnel Mini 20 alpha global eq 23Pu (compteur proportionnel Pégase)
0.23
0.24
0.21 <
c 2 >
2 o1 = S 022 =
15 \ [T /
2 0.17 B SN _m @ 0.2 —
0.15 — o _—T%
3 /./ o 0.18 $
£ 0.13 N == S
] ~— [ 0.16 —— o
g 0.11 € ¢ (569 0,4um
E< [}
S 0.09 —4—C357 4um — 2 0.14
o« (]
0.07 —B—-C569 4um  — [~ 0.12
0.05 | |
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2 1.4 0.1
0 0.2 0.4 0.6 0.8 1 1.2
Vitesse de filtration (m.s™) . ) .
Vitesse de filtration (m.s™)

Variation du rendement de détection d’'un compteur Variation du rendement de détection d’'un compteur
proportionnel (type IN20) en 23°Pu (aérosol 4 um) au proportionnel (Pegase) en 23°Pu (aérosol 0,4 um) au
sein d’un filtre C357 et C569 en fonction de la vitesse sein d’un filtre C569 en fonction de la vitesse de

de filtration. filtration.
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- INfluence de 'empoussiérement sur le rendement a eq 23°Pu : facteur

: Flux 2
Cea de degradatmn Fd — ____ sanspoussikre

— Flux

avec poussikre

Saclay : environnement Empoussierement artificiel IRSN

Encrassement sur le site de Saclay en externe (Bat 380) Facteurs de degra datlon en fonctlon des masses
135 surfaciques d'encrassement déposées
y=0,17x+1,0728
1,30 = 17 R?=0,9016
y=0,1756x +1 + B A
1,25 / / 16 .l[/ '_I_' y=0,1583x+1,0575
RZ=0,9452
-§ 1,20 // ) S 15 2 l '
-] . 2
3 = Interférence 3
& 115 - €14 £ 1 y=0,1979x+ 1,0631
% 110 * / 21OPO %ﬂ l "J* R*=0,9398
Ly @
'; u / n g 13 I ¢ FiltreA'
2 10 " // g ;
K ml £1.2 % W FiltreC'
1,00
# filtre dopé 239Pu 4um BD €357 11 / Filtre D'
083 u Filtre dopé 239Pu 4um BD C569 | bﬁ( e
| | | | 1 ‘ : : : : . . ‘ .
0,90 : : } :
0,0 02 04 0,6 038 1,0 12 1,4 16 18 0 0.5 ! L5 2 25 3 35 4
5 & & 2
Masse surfacique déposée (mg.cm-2) masse surfacique déposée {mg/cm?) E . ,
tude Vadim Ferat
Saclay : installation (INB 72) ANDRA centre de I'aube
Encrassement sur le site de Saclay en installation: 2.50
INB 72 bat 116 p14 local déboulonnage
1,06
T
2.00 I T
1,05 T 1
y=0,1622x +1 - E . 7
c 104 5 150 E
32 " / B T | | -
[} 1 ]
T 103 ] T
E [ | - T
® // 2 7l
T 1,02 - 5 1.00 1 1
% / % y=-0.1785x%+ 0.8297x + 1.0437
5 10 - £ R?=0.983
E 0.50
% 100
0,99 u Filtre dopé 239Pu 4um BD C569 | 0.00 . . . . . .
‘ ‘ ‘ 0.0 0.5 10 15 20 25 3.0
0,98 : : :
00 o1 01 o._z . O,Z' 03 03 04 Masse surfacique déposée (mg/fcm2)
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Cea Variation de 'empoussierement sur Saclay (CEA/SPRg,,,/LRCE)
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./LRCE)

Cea Histogramme de I'empoussierement sur Saclay (CEA/SPRg,

1200 +

Histogramme des _ ﬂi
empoussierements i XT
en pg/m3 dair filtré g o
exprimé en g L x
nombre de jour / an )
(26280 mesures 1993-95) - .

2 6 10 14 18 22 2 30 M 3\ 42 46 50 54 58 62 66 70 74
‘ Empoussiérement (ug/m-3)
120 +

Histogramme des X
empoussiérements X
en mg/cm? déposés 0+

exprimeé en x

Nombre de jours/ an

nombre de jour / an

¥ =

TS

0,02 006 010 014 018 022 025 029 033 037 041 045 049 043 057 061 065 069 072

Empoussiérement C357 BFSAB (mg/cm-)
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CZA Priseen compte de 'empoussierement

Selon lI'impact de 'empoussierement sur le rendement de détection

impact éleve impact faible
correction du biais Prise en compte d’'un paramétre
par pesée des filtres d’'incertitude additionnel

sans correction de biais

bonne connaissance de la distribution
statistique des empoussierements
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Conclusions et perspectives

Une étude qui permet de connaitre les contours du probléme et d’avoir des éléments de
langage commun

Démonstration de l'influence significative de la granulométrie des aérosols, de la vitesse
de filtration et de 'empoussiérement sur le rendement de détection

Le guide tient compte de 'ensemble de ses paramétres d’influence pour estimer les
activités alpha béta globales dans les filtres de prélevement atmosphérique.

Nécessité de continuer les essais d’empoussiérement sur des filtres dopés en 23°Pu.

Réfléchir a des solutions techniques pour élargir le domaine d’étude des vitesses de filtration
(actuellement 0,2 -1,2 m/s) aux vitesses des systemes de prélevement (0,03 -2,5 m/s)

Réflexion sur la représentativité des études d’empoussiérement déja réalisées

Etudier la nature des poussieres collectées dans I'environnement et dans les installations par
des méthodes annexes telles que I'analyse élémentaire et le microscope a balayage électron

Promouvoir une filiere de raccordement pour 'ensemble des laboratoires
(développement d’'une méthode d’étalonnage non destructive par le LNHB)
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Prise en compte de ’empoussiérement concernant I’analyse

alpha globale des filtres BD C357 (environnement Saclay)

. 120 -
Encrassement sur le site de Saclay en externe (Bat 380)
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DE LA RECHERCHE A LINDUSTRIE

Probabilité

descendants du radon -
4
libres attachés radionucléides »
artificiels g 17 Mode Mode
LAy §} fin grossier
o~ 300 .

1 1 1 LA £ ¢ =——NOj
103 102 107 1 10 um [ — .
Fractions alvéolaires et thoraciques <

des particules inhalées Q
DAMA: Diamétre aérodynamique médian en activité 10071
Figure A1.1: Distribution de la dimension des aérosols Cr——= ' / ;
| | |

107! 1 10

Diamétre aerodynamique, Dgg, (1m)

Figure 4. Distribution de taille et de composition chimique d'un aérosol urbain
typique
(Wall et al., 1988).
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i i N
carbon, lead, and some™\_,* iron, aluminum), sea *,
salt, plant particles ~

trace constituents e
(I i e | oo d800 ) D 2080101 0 6
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)

Fig. 6-3. Schematic of typical urban aerosol composition by particle size fraction. The chemical species
are listed in approximate order of relative mass contribution. (From U.S. Environmental Protection

Agency, 1982).
| PAGE 21



DE LA RECHERCHE A LINDUSTRIE

Cea

Tableau 2 : influence de divers paramétres intrinseques a l'aérosol, au filtre et a la filtration, sur U'efficacité de
capture par diffusion, interception et impaction inertielle (Thomas, 2001)

' Aérosol Conditions opératoires  Caractéristiques du filtre
Efficacité de collecte
Pp 2 dy 7 U2 dy ? a”r zZ»
Diffusion pY N N N 2 2
Interception -- 2 e N P P
Impaction 2 2 2 N 2 2

Efficacité de collection

Régime

/
- diffusionnel et
d'interception
£
Régime difusionnel Régime d'impaction et

6 |- 3 \ / d'interception

Diamétre des particules (um)

Figure 5 : représentation schématique de l"efficacité de filtration d’un filtre en fonction du diamétre
acrodynamique des particules et des différents régimes de filtration. | PAGE 22
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Figure II1.9 : Comparaison des courbes de penétration dans les filtres C357 en fonction des vitesses de filtration

de 0.22 m.s™ (en rouge). 0.66 m.s™ (enrose). 1 m.s™ (en vert) et 1.25 m.s™ (en bleu).
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