Metrology Dossler

Métrologie des radionucléides présents
a I'état de traces dans I'environnement.
Normalisation des procédures et tracabilité

des essais
D. Calmet

Institut de Protection et de Sdreté Nucléaire, Département de Protection de I'Environnement,
Service d’Etudes et de Recherches sur les transferts dans 'Environnement et Laboratoire de mesure de la radioactivité
de I'environnement, Batiment 501, Bois des Rames, F-91400 Orsay Cedex, France

Widespread concern over radioactive sub-
stances in the environment regularly requires
environmental and public health impact assess-
ments. The credibility of an assessment will
depend on the quality and reliability on measu-
rement results that often are of paramount signi-
ficance in the environmental domaine. Those
man made radionuclides present in the various
environmental components of the French terri-
tory are however found at trace, even ultra-trace
levels. This article gives an overview of standar-
dization work and required reference materials
and rules for measuring radionuclides in envi-
ronmental matrices as well as the international
and national systems to manage standardization
and traceability. Some achievements as well as
the many difficulties that the metrologist must
overcome when using nuclear techniques to
measure trace quantities of radionuclides are
presented.

entre les différents constituants de I'environnement. lls
seront éventuellement confrontés aux résultats des calculs,
obtenus par des simulations mathématiques, afin de valider
les évaluations théoriques d’'impacts et de risques. La crédi-
bilité des expertises dans le domaine nucléaire repose donc,
en partie, sur la qualité et la fiabilité des résultats de mesu-
rages, car comme l'indiquait plus généralement un rapport
récent de I'’Académie des Sciences, « les questions de
mesure occupent une place centrale dans le domaine de I'en-
vironnement. » [2].

Les radionucléides peuvent étre identifiés, puis quantifiés,
suivant deux approches. L'une qui est généralement consi-
dérée comme plus sensible pour les éléments ayant des
périodes radioactives supérieures a 1 000 ans, repose sur
l'identification des masses atomiques par spectrométrie de
masse. L'autre approche consiste a détecter les émissions
radioactives des radionucléides lors de leur décroissance et
est bien adaptée aux isotopes ayant des périodes inférieures
a 1 000 ans. Dans ce dernier cas, la spectrométrie gamma

germanium haute résolution, la spectrométrie alpha et la
scintillation liquide a bas mouvements propres ont une place
de choix [3]. Aujourd’hui, le niveau de développement de
ces techniques a dépassé le stade de la maturité [4] car les
mécanismes en jeu sont bien compris, les principes établis
et des équipements de mesurage performants sont dispo-
nibles. En radioécologie et en radioprotection, ce sont des
. ) . ) techniques de mesurage de base pour mesurer un grand
La préexistence et les ajouts, autorisés ou accidentels, fgmbre de radionucléides émetteurs alpha, béta et gamma
substances radioactives dans l'environnement justiﬁent I%ﬁjscept”ﬂes d’étre présents dans |’environnement, qu’”s
demandes d'expertises d'impacts sur I'environnemendpient d'origine naturelle ou artificielle, bien que les tech-
(radioécologie) et les évaluations d'impacts sur les populgiques ICP-MS soient en plein développement méthodolo-
tions humaines (radioprotection). Ces questions émanent tgji§ue actuellement. Elles sont utilisées de plus en plus lar-
des instances officielles internationales, nationales ou régigement et ce dans des domaines d’applications variés. Ce
nales que des exploitants d'installations nucléaires et €galgegré de développement se traduit, entre autres, par I'exis-
ment des médias et des associations publiques. Dans tgfice de documents normatifs décrivant les protocoles de
contexte, méme si les niveaux de radioactivité attendus daﬁfesurage [5-7, etc.].

I'environnement sont faibles, des résultats de mesurages sont

nécessaires pour établir I'impact des pratiques ou des acci-Le mesurage par une technique nucléaire d’'un radionu-
dents nucléaires en cause [1]. Les résultats de ces mesuragésde, présent dans un échantillon de I'environnement,
seront utilisés pour établir des états radiologiques ponctuetsnsiste a déterminer la grandeur « activité », dont l'unité
des chronologies sur le long terme ou pour expliciter etst le Becquerel. Les méthodologies et les différentes tech-
quantifier les mécanismes de transfert des radionucléidegques de mesurage des nucléides ont été adaptées aux

Introduction

ANALUSIS, 1999, 27, N° 6 491
© EDP Sciences, Wiley-VCH 1999



Dossier Metrology

matrices environnementales : gaz, aérosols, eaux naturellesie dont elle n’est qu'une branche, et qui fait I'objet d’'une
sol, sédiments, organes de végétaux ou d'animaux consid#ésentation spécifique dans cette revue (Viallt al. dans
rés comme bioindicateurs. Elles doivent également étre ajuse numéro).

tées aux questions posées lors de I'établissement de I'état

radiologique de I'environnement, puis lors de I'évaluation de

'impact des nucléides radioactifs sur les écosystemes et du . L

risque pour les populations humaines. Les méthodologies et~ CONtraintes associees au mesurage

les installations de mesurages doivent également étre adap- de radionucléides a I'état de traces

tées aux développements et modifications des pratiques liées

aux applications nucléaires qui conduisent a la baisse prpactivite des radionucléides artificiels présents actuellement
gressive des rejets de radionucléides dans I'environnemefhns |a majorité des différentes composantes de I'environ-
Ainsi, entre mai 1986, date de l'accident de Tchernobyl, &lement releve généralement de I'analyse des traces (Fig. 1).
aujourd’hui, l'activité des radionucléides artificiels, commeainsi des éléments pourtant considérés encore aujourd’hui
le césium 137, a décru dans 'atmosphere d'un factetr 18 nme communs dans environnement, tel que le césium
[8]. Ces activites, représentatives de celles des differentgg7  gont quantifiés a des niveaux inférieurs aux
composantes aquatiques et terrestres de la plus grande RaferoBecquerel. dans I'air et relévent du domaine des
tie du territoire francais, relevent du mesurage des radionyya-traces. Dans ce domaine, les problémes rencontrés pour
cleides dans le domaine des tracemire des ultra-traces. geg échantillons de I'environnement et ce, quel que soit le

Cependant, dans tous les cas, les méthodologies doivent %fﬁe d’analyse [10], peuvent étre résumés comme suit :
conformes aux exigences des normes ISO pour les labora-

toires d’essai [9] afin de garantir la fiabilité des résultats de (i) I'activité de l'analyte est tres inférieure a celles des
mesurage nécessaires a la crédibilité des études et expert@eées constituants, entre autres naturelles, de la matrice ;

ainsi que du contréle réglementaire. (i) des contaminations provenant de réactifs (y compris

Depuis la découverte des rayons X et de la radioactivilge@u de laboratoire), des €quipements ou de I'environne-
a la fin du siécle dernier, la métrologie des rayonnement8€nt du laboratoire peuvent conduire a des résultats sures-

ionisants s'est développée parallélement aux applicatiofnes ;

médicales, inqustrie”es. 'et militaires. Un ens.emble de gran- (|||) les pertes de |’analyte a mesurer, lors des Opérations
deurs et d'unités spécifiques de la métrologie des rayonnge préparation radiochimiques ou autres, sont plus critiques
ments ionisants a été defini et les moyens nécessaires &l faibles concentrations et peuvent conduire & étre dans
réalisation des étalons et des raccordements meétrologiquegcapacité de détecter I'analyte lorsque celui-ci est présent

nécessaires aux différentes applications ont été mis en plaggjes activités proches de la limite de détection de la tech-
dans la plupart des pays industrialisés. Linternationalisatiofique de mesurage ;

des activités et pratiques nécessitant des mesurages, en par- _ _
ticulier celles touchant le nucléaire et I'environnement, (i) l'interférence des constituants de la matrice avec le
conduit & I'étude des contaminations transfrontiéres indugystéme de détection peut conduire a des concentrations
trielles, chroniques ou accidentelles. Il faut donc que le§ous-estimees ou surestimées qui nécessitent de rajouter des
résultats établis dans un pays soient également admis comma

fiables dans les pays potentiellement concernés par

contamination régionale. Cela exige que les résultats d':

vités obtenus par différents laboratoires d’'essais puis: Radioactivité naturelle dans l'air

étre reproduits et comparés.

2Na K 210pp "Be Descendants particulaires du radon 2'4Pb, 214Bi ...

Océan Continent  Massif granitique

Cet article présente brievement comment s’inserent : ! :
travaux de normalisation et les régles de raccorden \J Y ~rar Ay Vo Y et
nécessaires en métrologie des radionucléides présents © ‘ CaCaCataCad A A ‘m“""“'a%
les matrices environnementales au sein des organisa \ ‘ | |
internationales et nationales de normalisation et de traq = == =co.=sr i 7cs | | s
lité. Les acquis, mais aussi certaines des difficultés ¢ oo (1558 - brancs (ot 1900 seidons o oo
quelles le métrologiste utilisant les techniques nucléa
doit faire face dans le domaine des traces sont exposées

contre cet article ne traite pas des aspects relevant c :
métrologie en radiochimie, trés proches de ceux de la 1 Mesure de surveilance

Mesure de recherche -t

B 132Tg

Radioactivité artificielle dans l'air

®Co, ¥Cs o8Ru

1 De nombreux analystes utilisent le terme de traces pour décrire des détl(_er- : s . . R

S PO ) Sl . . L igure 1. Echelle indicatrice des niveaux de radioactivité des
minations réalisées a des niveaux inférieurs & une partie par million (ppm srosols atmosphériques et des domaines de mesurage res
d'autres l'utilisent pour des analyses ou l'analyte est a des niveaux de pheriq 9

. ) e A g : . %ectifs d’'un laboratoire de contrdle de I'environnement clas-
concentrations qui posent des difficultés techniques pour 'obtention d S L )
résultats validés sique et celui impliqué dans des recherches en radioécologie.
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étapes de purification ou I'utilisation de détecteurs pluséponse possible est la mise en place d'un systeme d’assu-
sélectifs ; et enfin rance de la qualité rigoureux, en particulier, en respectant les
o o i bonnes pratiques de laboratoire [16] et les contraintes énon-

(V) la verification de la fiabilité des méethodes de mesucées dans les principes de I'assurance de la qualité, codifiées
rage dans le domaine des traces est difficilement tragablejans les documents de la série de I''SO 9000 et 9001 pour

cause de la rargt_é: des mqtériaux de r_éfé,rence primaires|£tertification et du guide ISO/CEI N° 25 [9], future norme
secondaires certifiés adaptés a ces activités. ISO 17025, pour I'accréditation.

Afin de positionner les besoins métrologiques en domaine
nucléaire, nous utiliserons une illustration graphique
(Fig. 2), de la dégradation de la fiabilité des mesurages Organisation de la normalisation
d'analytes en fonction de leurs concentrations dans diffé- dans le domaine nucléaire
rents types de matrices jusque dans le domaine des traces
(ng g%) déduite des travaux de Horwigt al. [11]. Il appa- o ) , )
rait que le coefficient de variation entre des résultats d'if-€S Organisations s’occupant au niveau national francais de
tercomparaisons obtenus par différents laboratoires est ulfenormalisation en métrologie, le Bureau de normalisation
fonction inverse des niveaux de concentrations mesuré¢€€S équipements nucléaires (BNEN) et I'Association fran-
classiquement. Or comme nous venons de le voir, pour cof@ise de normalisation (AFNOR) et, au niveau international,
paraison les concentrations classiquement observées !€n Comité européen de normalisation (CEN) et
césium 137 dans les différentes matrices de I'environnemehinternational standardization organisation (ISO), s’effor-
se situent actuellement a-#pquasiment hors échelle pour C€nt de mettre en place une pratique métrologique rigou-
les concentrations les plus faibles. Dans ce contexte, gard§USe pour le mesurage de l'activité des radionucléides afin
tir la fiabilité des résultats obtenus est considéré comme fhassurer la comparabilité des résultats obtenus dans les dif-

guestion majeure de l'analyse des traces de radionucléidésents pays.

dans les matrices environnementales. o ) ) )
Organisation au niveau international

Ces questions font l'objet de publications réguliéreiu sein de I'ISO, c’est le comité technique 85 chargé des

s o e Sty o lerents aspecs de Tulisalon d Fénerge nuckéare
inadaptés d'une part aux niveaux des traces d'activité eF éroupe, _dan_s le S(_)u_s-gomne Radioprotection, les activites
d’autre part, aux matrices environnementales. La seu e_normgllsatu_)n qui intéressent le mesurage des radlom_J-
' ' Séides. A partir de 1998, c’est au sein du groupe de travail
N° 17 que sont traitées plus particulierement les questions

de métrologie de la radioactivité de I'environnement

Goeffcent de varaton (%) (Fig. 3). Il est prévu d'y comparer les différentes normes
nationales concernant le mesurage de la radioactivité dans
'environnement, émises par les pays européens, France

(AFNOR), Allemagne et Pays-Bas ainsi que par les Etats-

Unis d’Amérique (AMST) afin de les éditer sous la forme

s strosols de normes ISO.
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Figure 2. Evolution du coefficient de variation des résultats
obtenus au cours d’essais d’aptitude interlaboratoires en fonc-
tion du niveau de concentrations des différents analytes au sein

ré fé rence

contamination

de différentes matrices. Les concentrations en masse corres- Figure 3. Organisation du mesurage de la radioactivité au sein
pondant aux niveaux d'activités en césium 137 mesurés dans des groupes de travail de [IInternational Sandardization
différentes matrices environnementales en France a I'heure Organisation et positionnement du groupe de travail N° 17 trai-
actuelle sont reportées (modifié d'apres [9]). tant du mesurage de la radioactivité.
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Bureau de normalisation des équipements nucléaires e:
charge de la gestion des commissions francaises et
groupes de travail associés, dans les domaines de la pr
tion contre les rayonnements ionisants (M60-1), de la te
nologie du cycle du combustible nucléaire (M60-2) et
mesurage de la radioactivité dans I'environnement (M60
Cette derniére commission a été créée en 1992 a la suit
litiges au sujet de la décharge banalisée sur I'ancien
militaire du Bouchet, conduisant le Ministere de I'industi
a demander a I'AFNOR de lui proposer des travaux sur
mesurages de radioactivité dans I'environneme
L'approche normative semblait pouvoir répondre a L
facette des contentieux entre organismes publics et o
nismes privés effectuant les mémes mesurages de radic
vité mais obtenant des résultats en apparence significa
ment différents.

La commission M60-3 est structurée en quatre groupe:
travail en fonction des principales matrices environnem

Metrology

Bureau Normalisation
Equipements Nucléaires

Comité de direction Secrétariat permanent
AFCEN, Cea, Cogema, Edf,
Fi GIIN, SGN

Y 1__
Ci ion M 60-2 GT1

T R
Commission M 60-3 C ion M 60-1
Mesure radioactvité environnemment { | Technologie du combustile nucigaire | | Proecton conte ls rajonnemens ioisants Netérels lctiques pour ambiance nuckaire

T
o
Groupe de traval | Groupe de taval | | Groupe de vl | | Groupe de aval |
Bioidcateurs Sols Ar Ea ‘

Figure 4. Organisation du Bureau de normalisation des équipe-
ments nucléaires dans lequel quatre groupes de travail y trai-
tent spécifiquement des méthodologies de mesurage des radio-
nucléides au sein des quatre grands types de matrices
environnementales : air, eau, sols et organismes bioindicateurs.

tales : air, eau, sol et bioindicateurs (Fig. 4). Elle est chage ces données, regroupées sous forme de table de référence
gée de la normalisation des méthodes de mesurage deqdis radionucléides, est rapidement apparue comme fonda-
radioactivité dans I'environnement, a I'exception de la radiomentale pour asseoir le raccordement des laboratoires, pri-
protection des travallleurs, du domaine médical et de |ﬁ.~|aires et autres, entre eux sur une base commune.
contamination. Depuis septembre 1992, les travaux du

Comité technique 85 de I'ISO, portant sur les limites de o ) ) )

détection et le mesurage du radon, ont été rattachés aQsganisation au niveau international

commission M60-3. Depuis sa création, les travaux de cette ) o i i )
commission ont conduit & la publication de 17 norme&Ors du premier congres international de radiologie en 1925,
AFNOR sur les méthodes de mesurages des radionucléide&ut décidé de créer I'International X-Ray Unit Committee
susceptibles d'étre présents au sein des différents typ@4l devint I'international Commission on Radiation Units

d’échantillons de I'environnement.

Organisation de la tragabilité
dans le domaine nucléaire

Le systéme métrique décimal a été institué en France
la loi du 18 germinal an lll, le 7 avril 1795, et en 1875
I'occasion de la Conférence diplomatique du Métre, dix-s
états s’engageaient a fonder le Bureau international
poids et mesures (BIPM) a Paris, afin d’assurer le syste
métrique dans le monde. Le systeme métrique originel
transformera progressivement pour donner naissance
Systéme international d’unités (SI) en 1960. Le dévelop
ment rapide de I'utilisation des rayonnements ionisa
nécessita trés rapidement une cohérence de résultats
techniques et méthodes de mesurage et c'est tres logi
ment que le BIPM fut retenu pour y déposer, des 1910,
premier étalon international pour le radium, préparé |
Marie Curie, puis un second préparé par Honigschmid
1934,

Dans le domaine de I'analyse nucléaire, l'identification
la quantification des radionucléides nécessitent la conn
sance de leurs caractéristiques physiques, telles qu
période radioactive, la nature, I'énergie et l'intensité c
émissions des rayonnements décrit par des schéma

désintégration. Une reconnaissance au niveau internatio

494

and Measurements (ICRU), dont les travaux continuent a
faire autorité dans le domaine. En 1958 fut créé le Comité
consultatif pour les étalons de mesure des rayonnements
ionisants (CCEMRI) au sein du Comité international des
poids et mesures (CIPM) qui épaule le BIPM dans le choix

A |
Bureau international des poids et mesures| |  International Committee for
BIPM, Sévres, France Radionuclide Metrology
Etalons primaires ICRM
T T o

T T T
BNM ENEA CIEMAT
Espagne

France Italie

T
PTB
Allemagne

elc
NIST

T
NPL
USA Grande-Bretagne ‘

LPRI
Etalons
Raccordements

Centre éla\onnage ayéé CEIA
LWRI

Etalons, Etalonnages
Essas ineraboratoies

I T T _
Lavie S0 | e gl || oA DR || e
e la radioactivité de inistere de la santé s "
I'environnement Essais interlaboratoires M'"‘Sgarfsd%‘é}*%“g“““'e Edf Cuﬂema‘ [
PSN. Orsay Le Vésiel, régiors... 5, Reg L Sestsiig

Utisateurs desrésls dessa ¢
Oservate fediacie |

R & D radoécologie
radioproecton,

Figure 5. Organisation de la tracabilité des étalons primaires et
secondaires de radionucléides naturels et artificiels (NIST :
National Institute of Standards and Technology, PTB
Physikalisch-Technische Bundesansalt, NPL : National Physical
Laboratory, LPRI : laboratoire primaire des rayonnements ioni-
sants).
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de ses actions en métrologie des rayonnements ionisami&surage de la radioactivité raccordés depuis maintenant

(Fig. 5). Le BIPM continue en effet a jouer un réle impor-plus de dix ans.

tant en organisant des intertercomparaisons internationales

de mesurage de la radioactivité. En 1975, les grandeurs et

unités propres a la métrologie des rayonnements ionisants

ont été référencées dans le systéme international d’unités. De Matériaux de référence

plus, depuis 1975 également, le Systéme international de

référence (SIR) permet aux laboratoires primaires nationaux

de comparer leurs étalons de mesurage des radionucléides mesurage des rayonnements ionisants repose, comme

émetteurs gamma. Les données de base, schéma de déshoadte métrologie, sur la possibilité d’établir un raccordement

gration, période radioactive, rapports d’embranchementsntre la grandeur & mesurer sur un échantillon et une réfé-

énergies et probabilités d’émission et de transition pour tougnce reconnue de méme nature (matériau de référence pri-

les rayonnements, coefficients de conversion interne et proraire) et d’obtenir une évaluation de l'incertitude associée.

babilités de capture électronique, regroupées sous le terfae d'autres termes, il s'agit de réaliser la tracabilité des

de table des radionucléides sont mises a jour régulieremergésultats d’essai obtenus au laboratoire en mesurant régulie-

rement des matériaux de références qui sont généralement

Au niveau européen, il faut mentionner deux organisadétenus et certifiés par le LPRI. Les matériaux de référence

tions chargées de la coordination des actions en métrologm@jmaires doivent évidemment étre homogénes, stables chi-

a savoir le western Metrology Club (EUROMET) etmiguement dans le temps et répondre a différentes

I'European Cooperation for Accreditation of Laboratoriescontraintes variables suivant les radionucléides & mesurer.

(EAL). Par exemple, pour le mesurage des radionucléides émetteurs

gamma par spectrométrie gamma germanium haute résolu-

tion, ils doivent couvrir 'ensemble de la gamme d’énergie

(1 keV a 3 MeV), étre de faible activité (de I'ordre de 3 700

En France, le Bureau national de métrologie (BNM) a étBd), Pour obtenir une perte de temps de comptage due a la
créé en 1969 avec pour mission d’animer et de coordonngfiuration de I'électronique inférieure a 1 % avec un détec-
les actions entreprises par les différents départements minigur de 60 % d'efficacité relative. Ces étalons doivent, en
tériels dans le domaine de la métrologie. Le BNM, par arré@Utre, couvrir une gamme de densités caractéristique de
interministériel du 22 décembre 1994 a été constitué effllés d'un grand nombre d'échantillons environnementaux
groupement d'intérét public pour préparer et mettre e ',3 al1,7). Ces,contralntes ont justifié un programme euro-
ceuvre la politique nationale de métrologie. L'une de se€en coordonné par EUROMET sur la mise au point de
missions principales est d’assurer la cohérence nationale Balrices marquees, artificielles et de différentes densités
internationale des mesurages effectués dans les entreprigé-€SSalres aux’ Iab(_)ratowes de controle des niveaux de la
Pour ce faire, le BNM est constitué de cing laboratoirekadioactivité de I'environnement.
nationaux de métrologie qui réalisent (i) des activités de
recherche fondamentale en physique et en chimie qWatériaux de référence primaires au niveau
conduisent a de nouvelles définitions d’unités basées sur degss traces
phénomeénes fondamentaux, (ii) des travaux d’amélioration
et de maintien des références nationales actuelles, et (i) e nombreux étalons nationaux (frangais, européens et ame-
raccordement aux étalons nationaux des étalons de référetiic@ins), sont disponibles sur catalogue sous la forme d'une
des entreprises et organismes techniques avec les meilleuse#ition stabilisée a I'aide d’un entraineur stable, pour des
incertitudes possibles. niveaux supérieurs aux niveaux habituellement rencontrés
dans des échantillons de I'environnement, par exemple
Succédant au Laboratoire de Mesure des Radioélémemfselques dizaines de kBq kgour les étalons de spectro-
(LMR) qui fournissait des étalons de radionucléides depuisétrie gamma. Par contre, les matériaux de référence pri-
1960, c'est le Laboratoire Primaire des Rayonnemenisaire (MRP) nécessaires a la calibration des installations de
lonisants (BNM-LPRI) qui a été désigné comme laboratoirenesurage dédiées au mesurage des traces et ultra-traces ne
primaire pour le mesurage des rayonnements ionisants [18pnt pas élaborés sur le territoire national. Les laboratoires
La production des étalons secondaires et des services assodgsnesurage réalisent alors souvent eux-mémes des étalons
aux besoins en métrologie a été assurée jusqu’en 1998 pasézondaires dilués, non certifiés bien évidemment, a des
Laboratoire de Mesure des Rayonnements lonisants (LMRiliveaux proches de ceux qu'ils sont susceptibles de rencon-
qui est I'un des deux centres d’étalonnage agréés (CEtA). Emer dans les échantillons soumis a essais. Une autre solu-
collaboration avec le Comité Francais d'Accréditatiorntion est d'utiliser les services de sociétés privées, sous-trai-
(COFRAC), les activités de ces laboratoires s'inscrivent dartant du LMRI, comme c’est le cas pour les étalons des
la coordination des actions entreprises au sein du systémaalionucléides émetteurs gamma. Ainsi, c’est une société
des « chaines d’'étalonnage BNM-COFRAC ». Le raccordeaméricaine, Analytics, qui fournit d'ores et déja au LMRI
ment porte sur la fourniture de sources étalons sous forngei les revend, les étalons aux activités des traces (< kBq
gazeuse, liquide et solide pour plus de 70 radionucléides. lkg?') dans des matrices représentatives de I'environnement.
LPRI pilote également deux réseaux de laboratoires deette exigence de qualité et de rigueur génere un surcodt

Organisation au niveau francais
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significatif, d’'un facteur 3 par rapport aux étalons classiqt
qui sont fournis par le LMRI.

Matériaux de référence « secondaires »
non certifiés

Aujourd’hui, les seuls matériaux de référence seconda
(MRS) environnementaux disponibles sont ceux préparé:
distribués par I’Agence internationale de I'énergie atomiq
(AIEA) a travers un programme intitulé Analytical Qualit
Control Services (AQCS). Ces échantillons de MRS st
également distribués par la société privée Promochem |
Ces matériaux permettent de comparer et d’évaluer les
formances des laboratoires qui réalisent les mémes ty
d’analyses pour des matrices de I'environnement [13]. (
échantillons, issus d’environnements particuliers, ont
qualifiés par des exercices dintercomparaisons interna
naux (Fig. 6) mais ne peuvent généralement pas étre ¢

Metrology

Intercomparaison IAEA-327

Césium 137 Bo.kg”

mmmmmmm

mmmmm
mmmmmmmmmmmmmm

Numéro de code des laboratoires.

Figure 6. Résultats de césium 137 obtenus par 170 laboratoires
ayant participé a l'intercomparaison AIEA-327 de type B sur des
échantillons de I'environnement.

fiés car ils n'ont pas été élaborés a partir de matériaux
référence primaires et directement reliés a des laboratc
primaires. Aujourd’hui, dans le domaine du mesurage de
radioactivité au niveau des traces il n'existe aucun matéi
de référence certifié. Les valeurs données sont soit dé@nementaux a différents niveaux de concentrations. Leur
valeurs qualifiées de « recommandées », valeurs obtenu@i§sence peut alors interférer lors de la radiochimie prépa-
par consensus a la suite de comparaisons interlaboratoirE0ire avec les radionucléides a mesurer ayant des caracte-
soit des valeurs dites « informatives », valeurs obtenues pagtiques chimiques identiques ou lors de leur détection avec
consensus a la suite de comparaisons interlaboratoires mi@g§ radionucléides ayant des caractéristiques physiques

qui ne répondent pas aux critéres de qualité nécessaires pBlfches. Ces difficultés sont généralement contournées pour
étre recommandées [19]. définir un matériel dit de « blanc » en utilisant des échan-

tilons d’eau ultra-pure ou composés de matrices synthé-

Le mode d'obtention de ces valeurs, recommandées @igues de types résines. Dans le cas particulier du mesurage
informatives, conduit parfois a des biais. Ainsi I'analyse stag’éléments présents a la fois naturellement et également
tistiqgue des résultats obtenus dans des essais d'intercomganérés par les activités humaines, des objets particuliers,
raisons AIEA portant sur I'américium 241 a I'état de traceprotégés des contaminations anthropogéniques les plus
et mesuré par deux techniques de mesurage différentes, I'u@entes sont recherchés. Ainsi, dans le cas du tritium,
apres radiochimie par spectrométrie alpha et I'autre directgnesuré classiquement par scintillation liquide, ce sont des
ment par spectrométrie gamma, fait apparaitre des valeussux de nappes phréatiques fossiles trés faiblement alimen-
moyennes différentes pour chaque technique. Les valeuwées par les eaux de surface qui constituent des échantillons
recommandées ou informatives intégrant I'ensemble defe blanc [20]. En régle générale, chaque laboratoire définit
données se situent donc entre les valeurs moyennes asg@s échantillons de blancs qui lui sont spécifiques, en fonc-
ciées aux deux techniques. De plus, de tels essais sont louids des matrices analysées et des activités & mesurer, et qui
a organiser, le nombre de laboratoires participants est pafe peuvent donc étre référencés officiellement & une échelle
fois limité et les délais de publication des résultats finaunationale.
atteignent habituellement plusieurs années. L'AIEA de plus
n'a pas organisé de nouvelle intercomparaison depuis 1996,
et I'une des dernieres s'est révélée biaisée par un défaut
d’homogénéité entre les échantillons aliquotes distribués aux
laboratoires participants. Ces problemes montrent, s'il en
était encore besoin, les difficultés auxquelles se heurte le
métrologiste dans le domaine nucléaire et n’enléve rien a la
qualité et a l'intérét des travaux reéalises par 'AIEA. EnTest d’aptitude professionnelle
effet, 'existence de ces exercices est fondamentale puisque, ] ) ) ) ) .
outre qu'ils débouchent sur la qualification de nouveaukes essais d'aptitude professionnelle, qui font l'objet d'in-

MRS, la participation aux intercomparaisons est exigée po&?rcomparai§0ns intra et interlaboratoires, ont pOUI’ ObjeCtIf
I'accréditation des laboratoires d’essai. (i) de contrbler la performance d’ensemble du laboratoire

d’'essai, (ii) d'établir I'efficacité de la méthode d’'essai, (iii)
de déterminer avec un degré donné de précision, une ou plu-
sieurs caractéristiques d'un matériau ou d'un produit, et
Les radionucléides, en particulier ceux d'origine naturelleenfin (iv) de controler les performances individuelles du per-
sont présents communément dans tous les matériaux ensonnel du laboratoire.

Test d’aptitude professionnelle,
certification et accréditation

Matériaux qualifiés de « blancs »
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Les modalités de réalisation des essais d'aptitude varient liste des laboratoires frangais ayant recu la certification
selon la nature du matériau ou du produit soumis a I'essai, de qualification technique pour la mesure de la radioac-
la méthode d’essai & mettre en ceuvre et le nombre de labo-ivité de I'environnement et des denrées destinées a la
ratoires participants. Elles ont cependant en commun le fait consommation option mesure des émetteurs béta-gamma
que des résultats d’'essais obtenus par un laboratoire donnéet mesure des émetteurs béta purs. Ainsi 30 laboratoires
sont comparés avec ceux obtenus par un ou plusieurs autre®nt été certifies en 1998 [22].
laboratoires d’essais. Dans certains cas, I'un des laboratoires
participants peut avoir une fonction de contr6le, comme Au niveau international, le Centre International de
c’est le cas en France avec I'Office de Protection contre les Référence pour la Radioactivité de [I'Organisation
Rayonnements lonisants (OPRI). Mondiale de la Santé définit pour chaque pays le sou-

.y . . . . haitant un a deux laboratoires de référence nationaux.
Différents essais d’intercomparaison et d’aptitude sont

régulierement organisés au niveau national (OPRI, CNEVA)

et international (AIEA, OMS, NIST) afin de comparer etAccréditation des laboratoires

d’évaluer les performances des laboratoires (Tab. 1). Des

essais d'intercomparaison sont régulierement initiés entfen France, I'accréditation COFRAC du laboratoire est un

deux ou trois laboratoires européens ou par les clients (EDEpere de savoir bien-faire dans le domaine considere. Elle
Cogema) de ces laboratoires. est obtenue a la suite d’'un audit qualité qui porte principa-
. . , o lement sur le manuel d’assurance de la qualité du labora-
Les essais d'aptitude professionnelle coincident avec Iggjre, qui regroupe les documents ol sont définies et décrites
essais d'intercomparaison uniguement pour le premier objegss opérations concernant la gestion des échantillons, des
tif cité au début de ce paragraphe. La plupart des organismgguipements, des demandes d’essai, des résultats, etc. Il doit
qui évaluent la compétence technique des laboratoires d'q§en évidemment étre a jour de toutes les révisions et

sais font de la participation satisfaisante aux essais d'aptipnforme aux prescriptions du guide ISO/CEI 25 [9].
tude une obligation ou une preuve significative de I'aptitude

du laboratoire & produire des résultats d'essais fiables [21]. En ce qui concerne le mesurage de la radioactivité a

- ) des niveaux trouvés dans I'environnement, deux pro-
Certification des laboratoires grammes d’accréditation COFRAC sont concernés : le pro-

o > .. S
La participation aux essais d’aptitude professionnelle natidfamme N°® 135 « analyse des radionucléides dans I'envi
onnement » et dans une moindre mesure le programme

naux et internationaux permettent d’obtenir deux reconnai%\lo 99-4 « Analyse des contaminants chimiques chez les ani

sances importantes. . . . ; .
P maux, dans leurs produits et les denrées alimentaires desti-

e Au niveau national, la Direction Générale de la Santé parées a 'homme ou aux animaux ». Dans le cadre du pro-
arrété du Secrétariat a la Santé publie régulierement ugeamme 135, trois niveaux de radioactivité sont répertoriés,

Tableau |. Caractéristiques des essais d’intercomparaisons et d’aptitude organisés aux niveaux national et interna-
tional auxquels a participé le Laboratoire de Mesure de la Radioactivité de I'Environnement de I'Institut de Protection
et de Sdreté nucléaire.

Type  Année Organisme Nb de labo. Nb de radionucléides Code Type Etat Référence
d'essai participants —a mesurer échantillon d’échantillon du rapport

Type B 1987 AIEA 21 12 IAEA-GSF Herbes Solide IAEA/AL/018
Type B 1993 AIEA 134 22 IAEA-134 Mollusque Solide IAEA/AL/062
Type B 1993 AIEA 151 25 IAEA-135 Sédiments Solide IAEA/AL/062
Type B 1994 AIEA 159 21 IAEA-300 Sédiments Solide IAEA/AL/064
Type B 1996 AIEA 160 27 IAEA-326-7 Sols Solide |AEA/AL/100P
Type B 1996 OPRI 57 1 (¥¥Cs) EE 300 Eau Liquide IRC N° 44
Type B 1997 OPRI 59 3 (*¥Cs, %K, **Am) 62D300 Ration alimentaire Solide IRC N° 45
Type B 1997 CNEVA 21 1 (B'Cs) 96-1 Lait en poudre  Solide CNEVA 0697
Type B 1997 CVL 2 33 NPL/QCY Eau Liquide

Type B 1997 OPRI 34 2 (¥7Cs, *K) 63SH300 Eau Liquide OPRI 06/97
Type B 1998 OMS 18 2 (¥Cs, “K) 63SH300 Eau Liquide IRC N° 46
Type B 1998 OPRI en cours 3 64L300 Lait en poudre  Solide En cours
Type A 1998 CETAMA en cours 1 En cours Sol Solide En cours
Type B 1998 NIST en cours 2 En cours Mélange bio. Solide En cours
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allant du domaine des traces a ceux caractéristiques de sitdapuis des années a permis la constitution d’'une banque
tions accidentelles. d’échantillons disponibles. Ceux-ci sont bien répandus et
sont facilement disponibles auprés des organismes interna-
tionaux (AIEA), européen (Geel), nationaux (NIST) et pri-
) vés (Promochem). Les caractéristiques en terme d'activité
Conclusion des radionucléides de ces MRS sont données comme des
valeurs « recommandées ». Une approche pour améliorer la

La contamination potentielle de I'environnement par degua:l|f|c3atlotr1 de cgs valeurs, en fait pour les « certifier »,
matiéres radioactives entraine réguliérement des débafs'€ & entreprendre.

sociétaux. Aussi, dans le cadre institutionnel, mais aussi par- pans e cas particulier des échantillons dits de « blanc »

. ot ¥ principale difficulté réside dans la présence de radionu-
contexte de contentieux, des mesurages contradictoires Seides d'origine naturelle, communs dans les matériaux

réalisés sur des échantillons de I'environnement, a lanironnementaux a différents niveaux de concentrations.
demande des autorités de tutelle, Ministeres de la santé, 8s échantillons d’eau ultra-pure ou de matrices synthé-

I'environnement et de 'aménagement du territoire et de 'yintiques de types résines sont alors utilisés comme blancs.

dustrie. Il est aisé d'imaginer I'importance de pouvoir idenpans drautres cas, des objets particuliers, géologiquement
tifier et quantifier précisément une source de contaminatioygs des contaminations les plus récentes, sont recherchés.
de 'environnement, de quantifier les apports respectifs gep, yagle générale, les échantillons de blancs sont spécifiques
différentes sources, et/ou d’en exclure certaines. Dans Cg8s |ahoratoires qui les définissent en fonction des matrices
situations, la qualite et la fiabilité des résultats de mesurage 5pajyser et des activités a mesurer. En dehors des maté-
ne doivent pas étre mises en doute afin que les discussiqigs secondaires, qui dans certains cas peuvent étre utilisés

restent dans le champ de l'interprétation des résultats et NRisque l'activité de certains éléments est donnée comme

dans celui de Ieur'coTte.statlon. Le mes'L;r,age doit donc s : férieure & une valeur trés basse, ils ne peuvent donc étre
puyer sur une métrologie reconnue, référencée éventuellesarences officiellement.

ment dans des normes. En apportant une réponse technique

sans ambiguité par l'intermédiaire d’un laboratoire d’essai Les données nucléaires continuent a faire I'objet de dis-

certifié ou accrédité, I'expertise sur I'impact associée ausussions réguliéres, cependant pour certains radionucléides,

résultats de radioactivité gagne en crédibilité et répond alorincertitude sur certaines données de base comme linten-

pleinement a I'attente d’analyse des choix que la société daiité des émissions atteint encore 5 %. Des différences sont

porter sur les questions abordées. également observées pour les valeurs proposées des rapports
d’embranchement entre les sources officielles documentant

La reconnaissance de la qualité des résultats fournis RS différentes tables de référence des radionucléides. Or, ces

les laboratoires de mesure des radionucléides est aujourd rMjles, qui sont a la base des bibliotheques de traitement des

2%?32?%%%%%0?]5” ueeﬁ?wgtii(r)\l;tlenllji go'grm'sszﬁéo?né?t?é %‘Fectres d’acquisition, ne peuvent étre retenues suivant leur
fex ! g hal g P ,_Qrigine, américaine ou francaise de leurs auteurs, ou des
place des référentiels normatifs sur lesquels peuvent s'ap

uver les plans d'assurance de la qualité des laboratoires boratoires les utilisant. Les besoins de précisions et les dif-
puy P q férences doivent donc étre explicitées et devraient donc faire

Les procédures de raccordement/tracabilité¢ a des MRFgbjet d’études supplémentaires, qui relévent de la phy-
sous assurance de la qualité, pour les activités les plus égue, pour aboutir a un consensus international. Ces ques-
vées peuvent étre satisfaites sans difficultés aujourd’hui. Pé@ns apparaissent aujourd’hui comme fondamentales compte
contre, dans le domaine des traces, nous avons montrétéau de I'amélioration continuelle des performances des
difficulté d’obtenir des étalons adéquats, et fiables (certitechniques et des équipements, ce qui autorise une amélio-
fiés). Lémergence d'un fournisseur privé étranger et uniqueation de la précision des mesurages en abaissant le rapport
spécialisé dans la commercialisation des étalons de typsignal de I'échantillon sur celui du mouvement propre de
environnementaux mais limités en terme de matrices et diénstallation de mesurage.
radionucléides, si elle est confirmée, créerait une situation

de monopole qui pourrait conduire a des résultats d'essais €S certifications et accréditations obtenues par un labo-
interlaboratoires certes plus homogénes, mais pas forcém&@fO!re Ne sont pas un acquis definitif, elles Sont remises en
use régulierement tous les deux ans et a chaque modifi-

corrects. De plus, des sociétés privées pourront-elles fourr@%ion dans l'organisation ou des moyens humains et maté
des étalons qui nécessitent des installations de productior ) e T
q P du laboratoire. 'accréditation COFRAC du laboratoire

onéreuses que seuls des organismes de recherche natioﬁé%l? . ; atl A .
peuvent faire fonctionner ? Ainsi, par exemple la productioﬁ.S un |nvgst|$§emept humain !mpf)rta_nt a travers Ie_s partl-

de plutonium 242, nécessaire aux tracages des rendeme _%atlons régulieres a des essais d'aptitudes professionnelles
radiochimiques, est arrétée en Europe et aux Etats-Unis ercomparaisons |nt?rlaborat0|res), .l glaboratlon .‘?t,'es
ne pourra &tre reprise par une société privée. Il y a donc pvisions du manuel d'assurance qualité, la tracabilit€ de

ce domaine, matiére & réflexion pour I'avenir proche. outes les opérations réalisées pour mener a bien les essais,
la formation d’'un personnel qualifié et en nombre suffisant

En ce qui concerne les matériaux de référence secondaipsur assurer des suppléances a tous les postes afin de main-
de types environnementaux, I'effort engagé par I'AlIEAtenir le matériel opérationnel en permanence. La pérennité
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de cet ensemble dépend directement de I'effort de maintie®.
en moyens humains qualifiés (recrutement, stage de formas.
tion) et de moyens en investissements et fonctionnement, qui,
s'ils font défaut, conduisent a I'annulation des certificationsg.
et accréditations. Le co(t financier en est donc important et

doit étre justifié par I'existence d’'une demande substantielle

de mesurages. Bien entendu, il faut alors veiller a ce que.
I'effort consacré aux mesurages de routine permette égalg.
ment les développements métrologiques nécessaires a I'amé-

lioration des méthodes utilisées par les laboratoires. 11.
L'organisation internationale et nationale est bien sOr I'u
des garants qui permet aux laboratoires d'essai de reli ¢

leurs travaux a des systémes relevant de la métrologie df
rayonnements ionisants. Cependant il ne faut pas oublier g §
si le mesurage d’activité relative ne pose pas de difficulté
majeures, le mesurage d’activité « absolue » reste complexe;
et que dans les deux cas ils sont consommateurs de ten1 S
et ne peuvent étre réalisés que par un personnel qualifié

expérimenté [23]. 16.

17.
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