Radioprotection, DuNop, 1970
Vol. 5, n° 2, pages 93-114

PHENOMENES ELEMENTAIRES
DANS UN SYSTEME IRRADIE
APPLICATION A LA DOSIMETRIE

E. ABILLON, P. DELATTRE, G. NAUDET, R. SENAUX (¥*)
( Manuscrit regu le 23 mars 1970)

RESUME

L’étude de P'effet des rayonnements sur un systéme irradi¢ est faite au niveau
des interactions élémentaires. Il est montré que les parameétres qu’il est indis-
pensable de connaitre pour rendre compte de Pévolution du systéme sont :
d’une part, les sections efficaces d’interaction et, d’autre part, les spectres des
particules libres existant dans le milieu. Les paramétres utilisés en dosimétrie
tels que : dose, E.B.R., T.L.E., sont explicités dans le cadre du formalisme
présenté.

INTRODUCTION

La dosimétrie, au méme titre que la thermodynamique classique, part d’un
point de vue macroscopique. Elle est en outre fondée sur un postulat qui reste
souvent implicite, 2 savoir que c’est ’énergie totale apportée au systéme par le
rayonnement qui est responsable des effets observés. Dans cette optique, on
admet donc que la connaissance de cette énergie totale absorbée dans le systéme
fournit un parameétre de référence convenable pour repérer les effets divers
constatés. Ceci revient a négliger a la fois la spécificité des différents phénomenes
qui ont lieu au niveau moléculaire, et ordre, c’est-a-dire la succession ou l’en-
chainement, qui peut exister entre eux. Ces phénomenes peuvent dépendre
directement ou indirectement du rayonnement, et entrainer un apport ou un
retrait d’énergie du systéme sous des formes trés diverses correspondant aux
modifications que subissent les espéces en présence.

Les tentatives faites depuis quelques années pour élaborer une microdosimé-
trie ne different pas essentiellement, dans leur esprit, de la dosimétrie classique.
La microdosimétrie reste, dans son esprit et dans ses méthodes une approche
macroscopique. La prise en considération d’éléments de volume de plus en plus
petit ne conduit pas a I’élaboration d’une théorie microscopique si 'on n’expli-
cite pas le contenu spécifique de ces éléments de volume et les interactions élé-
mentaires qui s’y produisent. Cette critique est applicable a la microdosimétrie
dans laquelle, en particulier, le concept global d’énergie conserve la méme place
prééminente que dans la dosimétrie classique.

(*) G.E.E.R.S.M. - Centre d’Etudes Nucléaires de Saclay. B.P. n° 2, g1 - Gif-sur-Yvette.
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Si Pon veut rendre compte de Pévolution qualitative et quantitative des
systémes irradiés, la nécessité de prendre en considération la spécificité des
différentes transformations qui se produisent au niveau moléculaire, ainsi que
leurs enchainements, apparait clairement dans le cadre d’une théorie au niveau
des phénomenes élémentaires. Mais la simple observation pratique de quelques

cas extrémes conduit 2 la méme conclusion. Citons les réactions suivantes 2a
titre d’exemple :

1) H, + Cl, + étincelle - 2 HCl + ClI

Il sufit d’apporter une trés petite quantité d’énergie pour transformer tout
le systeme.

2) H,O tres pure + by
Méme si 'on apporte une grande quantité d’énergie, les transformations
qualitatives du systéme restent pratiquement négligeables.

— Dans une premiere partie, nous ferons une description qualitative et quanti-
tative du systéme irradié, au niveau des interactions élémentaires. Nous déga-
gerons la notion d’événement, conséquence des interactions entre éléments
constituant le systéme, et nous définirons les « doses d’événements ».

— Dans une deuxi¢me partie, nous expliciterons le role joué par ces « doses
d’événements » dans I’évolution du systeme. Un exemple de systeme trés simple
nous permettra de comparer le point de vue ici présenté avec celui de la dosimétrie.

— Dans une troisi¢éme partie, nous exprimerons les parametres de la dosimé-
trie classique en fonction des grandeurs qu’il est nécessaire d’introduire dans le
cadre d’une approche explicative de Iévolution des systémes irradiés.

1 - DESCRIPTION DU SYSTEME
AU NIVEAU DES INTERACTIONS ELEMENTAIRES

5

Tout systéme, chimique ou biologique, soumis a une irradiation comporte,
a un instant donné, un certain nombre d’éléments de natures différentes : atomes,
ions, molécules, électrons, photons..., etc. Tous ces éléments interagissent.
Nous allons effectuer une partition du systeme en classes d’équivalence telles
que P'interaction d’un élément (a) de la classe A avec un élément (b) de la classe B

conduise 4 un événement donné avec une probabilité constante, indépendante
des éléments a € A et b € B. Nous aurons alors affaire 2 un systéme statistique,
-

et le nombre d’événements ayant lieu par unité de volume au point 7 et par unité

de temps au temps #, consécutivement a Iinteraction des éléments de la classe A

avec les éléments de la classe B, sera proportionnel au nombre d’éléments a € A
-

et b € B présents au temps #, dans 'unité de volume entourant le point .

De telles classes d’équivalence sont définies a 'intérieur de deux sous-systémes
disjoints :
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— le sous-systeme des particules libres, comprenant les électrons libres et les
photons existant dans le milieu (dans le cas d’irradiation par des photons ou
par des électrons).

— le sous-systéme des espéces comprenant tous les autres éléments : atomes,
molécules, ions, radicaux libres...

1.1. - SOUS-SYSTEME DES ESPECES

Les classes du sous-syst¢tme des espéces sont définies de la fagon suivante :

A Pintérieur d’une classe, tous les éléments sont identiques, Iidentité étant
définie par le fait que ces éléments doivent tous comporter les mémes noyaux
d’atomes et le méme nombre d’électrons situés aux mémes niveaux énergétiques.
Deux éléments, qui different par la situation énergétique d’au moins un électron,
sont considérés comme appartenant 2 deux classes différentes.

La population de chaque classe « 7» est définie en chaque point du systéme
-
et 4 chaque instant par le nombre de ses éléments N (7, #) par unité de volume.

1.2. - SOUS-SYSTEME DES PARTICULES LIBRES

La partition en classes est ici effectuée en fonction de la nature de la particule
(photon, électron, neutron, etc.) et de son énergie cinétique. Ainsi, les photons
d’énergie comprise entre E et E +4 dE constituent une classe. De méme, les
électrons d’énergie comprise entre E et E + dE.

2,
La grandeur qui caractérise la population de chaque classe est, en tout point r

et a chaque instant # le spectre énergétique de particules ¢ (-;, E, #) défini de
la fagon suivante : (¢f. fig. 1).

N

FIG 1
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Le nombre de particules d’énergie comprise entre E et E - dE traversant
-
par unité de temps, au point 7 et au temps 7 une sphére de section unité est :
-
o(r, E, ¢)dE.

1.3. - INTERACTIONS ELEMENTAIRES - TRANSFORMATION DES ESPECES

Les interactions qui se produisent dans le systéme ont pour conséquence
la transformation des éléments et le ralentissement des particules libres. On
appelle événement, un phénomeéne élémentaire, c’est-a-dire un phénomene
faisant passer un élément d™une classe dans une autre.

Etant donné les définitions des classes que nous avons choisies pour chacun
des deux sous-systémes, un phénomene est élémentaire :

— vis-a-vis des especes, quand il correspond au déplacement d’un électron lié
d’une énergie de liaison 2 une autre (exemple : ionisation, excitation).

— vis-a-vis des particules libres, lorsqu’aprés Pinteraction, ’énergie cinétique
de la particule est différente de celle qu’elle était avant (exemple : diffusion).
En fait, lorsqu’il s’agira de décrire ’évolution d’un systéme donné, on ne

saura pas toujours décomposer toutes les transformations au niveau du dépla-

cement des électrons liés. On sera alors amené a regrouper certaines interactions
élémentaires, ce qui revient 4 supprimer un certain nombre de classes inter-
médiaires.

Cette suppression de classes intermédiaires peut présenter des inconvénients
plus ou moins sérieux lorsque ’on cherche a vérifier si les résultats théoriques
obtenus a partir du modele choisi pour le systeme étudié sont conformes aux
observations expérimentales faites sur ce systeme. Il faut évidemment une cer-
taine concordance entre le systéme réel et le modele qui est censé le représenter.
Mais il n’est pas indispensable que I'identité entre les deux soit absolue, ce qui
dailleurs dans la majorité des cas serait invérifiable. En fait, le degré de concor-
dance nécessaire est directement lié, d’une part 2 la nature et 2 la précision des
mesures que l'on est capable d’effectuer, et d’autre part au nombre maximum
d’éléments que peuvent contenir les classes intermédiaires 2 un instant quel-
conque de mesure. Supprimer des classes intermédiaires entre un état A et un
état B ne présente pas d’inconvénient si ces classes intermédiaires ne peuvent
contenir, 2 un instant quelconque, qu’un nombre suffisamment petit d’éléments
pour ne pas perturber sensiblement le contenu des classes A et B, compte tenu
de la précision des mesures que ’on est capable de faire sur le nombre d’éléments
de ces classes. Ce qui compte alors, c’est seulement que la probabilité globale
de transformation des éléments de A en B soit évaluée correctement, en valeur
moyenne.

Si la condition précédente n’est pas satisfaite, c’est-a-dire si les classes inter-
médiaires sont susceptibles de comporter un nombre d’éléments relativement
important, il est alors nécessaire que le modele théorique en tienne compte,
et cela méme si on est incapable de mesurer expérimentalement le contenu de ces classes
intermédiaires ou si, plus simplement, on ne cherche pas a faire cette mesure. Le modele
théorique rendra compte alors du contenu observé des classes A et B, et de
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Pécart qu’il peut présenter par rapport a ce qu’il serait en I’absence de classes
intermédiaires, ou si ces classes tout en existant ne pouvaient contenir qu’un
nombre négligeable d’éléments. On congoit facilement que tout ce probleme
est étroitement lié aux vitesses relatives de transformation entre les différentes
classes.

Autrement dit, le modéle théorique doit toujours comporter un nombre de
classes au moins égal au nombre d’états de la matiere qu’il est effectivement
possible de mettre en évidence expérimentalement. Il peut étre nécessaire d’intro-
duire dans le modele théorique un nombre de classes supérieur, compte tenu des
considérations qui viennent d’étre rappelées, mais il n’est pas toujours utile,
et il peut méme étre parfois illusoire, d’aller jusqu’a certains degrés de « finesse ».
Nous retrouvons ici le probléme bien connu de I’adaptation minimale des modeles
théoriques, selon la nature et la précision des mesures possibles en pratique.

Il est 2 noter que le regroupement des événements élémentaires que nous
venons d’évoquer est tout 2 fait différent de celui qui est fait en microdosimétrie
ou l'on rassemble tous les événements ayant licu dans un élément de volume,
sans tenir compte des relations de dépendance ou d’enchainement des phéno-
menes, relativement a ’évolution des espéces moléculaires du systéme.

1.4. - REPRESENTATION QUANTITATIVE DES EVENEMENTS ELEMENTAIRES - DOSE
D’EVENEMENTS

Deux niveaux d’interaction sont considérés

1.4.1. Interactions entre éléments du sous-systéme des espéces
Les événements qui en découlent ne dépendent pas directement du rayonne-
-
ment. Nous admettrons que la variation au point r et au temps #, par unité de

=
temps et de volume, du nombre d’éléments N; (7, #) de la classe « 7 » touchés
par ces événements, s’exprime a I'aide de la loi d’action des concentrations :

dN; (_;, l) — A oy
e

(£ est la constante de vitesse, 7 le nombre de classes différentes entrant dans la
réaction, et u; les coefficients stoechiométriques).

On placera dans cette catégorie les transformations spontanées qui ne sont pas
la conséquence directe d’une interaction (désexcitation et dissociation spontanées).
La variation du nombre d’éléments subissant ces transformations s’exprime d’une
fagon analogue : . (_, ,

t(Cr 2 -
———— = — ANi(r,¢
- )
1.4.2. Interactions entre éléments du sous-systéme des espices et du sous-systéme des
particules libres

Ces interactions font intervenir une particule libre et un électron lié appar-
tenant 2 un élément d’une classe du sous-systéme des espéces. La probabilité ou
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encore la section efficace d’un événement donné, consécutif a une telle interaction
dépend :

— de la nature de la particule incidente et de son énergie cinétique E;

— de la perte d’énergie AE subie par cette particule au cours de Iinteraction;

— des énergies de liaison de I’électron lié mis en cause avant et aprés Pinteraction :
Ey, et Ey,;

— de la classe « 7 » de I’élément auquel appartient cet électron lié.

D’une maniere générale, nous appelons « dose d’événements» un nombre
d’interactions élémentaires ayant lieu dans le systeéme étudié : Cette dose d’évé-
nements peut étre relative :

a un élément, une classe ou plusieurs classes du sous-systeme des espéces.
a un ou plusieurs événements déterminés;

— 2 un élément de volume, ou 2 la totalité du systeme irradié;
a un intervalle de temps autour d’un instant « #» donné ou 2 toute la durée
de Pirradiation.

1.5 - EXPRESSION DES DOSES D’EVENEMENTS

Chacune des doses d’événements qu’il est possible de définir, s’obtient a
partir du produit d’une section efficace et d’un flux. Nous allons expliciter ceci
sur un événement particulier qui est I’éjection d’un électron lié avec Pénergie E;
appartenant 2 un élément de la classe «7». Cette ionisation est due soit aux
photons, soit aux électrons libres du milieu. Regardons le cas des photons (¢f.

fig. 2) :

- - E-E-E,
7 N
/ E
/ Nl
E ! ‘l
"NV VUV .
\ (L) "
\ 7/
\\\ - E,

FIG 2

Si E est I’énergie du photon incident,
E,; Pénergie de liaison de I’électron éjecté,
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la section efficace microscopique d’ionisation est une fonction de E, de E; et
de la classe «i», que nous noterons ¢ (E, Ej).

Soit N} le nombre d’électrons liés avec I’énergie E; dans un élément de la
classe «7» et soit Ny (_;, ?) le nombre_. d’éléments de la classe «7» présents au

temps # par unité de volume au point 7.

Le nombre d’électrons liés avec ’énergie E; et appartenant aux éléments de
. . -»
la classe « 7 » par unité de volume est alors, au temps # et au point 7 :

Ni N (7, %)

Sippn (E, 7, #) est le spectre énergétique de photons au point 7 et au temps 7,
le nombre d’ionisations du type considéré, dues aux photons dont I’énergie
est comprise entre E et E -+ dE est alors par unité de volume et par unité de
temps :

opn (E, E) X Ni{Ni(r,#) X @pn (E,7,#) dE

et le nombre de ces ionisations dues a I’ensemble des photons est :
— Emaz o, . =
Ni(r,?) f Ni oi (E, E}) X @pn, (E, r, ?)dE
0

que I'on notera N; (_;, t) G Qpn, (;’, t)

Il en est de méme pour les ionisations dues aux électrons dont le nombre
s’obtient par une expression analogue :

=5 E'maz . ) -
Mumf Ni s (E, E) X gu (E, 7, #) dE
0

que lon notera également :
Ni(r,8) s, (7,4

-

La dose des ionisations considérées, au point r et au temps #, est le nombre
de ces événements ayant lieu par unité de temps et par unité de volume. Son
expression est donc :

dm (70 = N7 0) [ am (5o 1) + 79u (5 1)] ®

La quantité entre crochets est la dose de ces événements ramenée a un élé-
ment de la classe «i» :

f::rm. (-;,t) = [O'—(P,.: (_;,f) + J(PT (-;»t)] )

— Chaque événement qui entraine le passage d’un élément d’une classe
dans une autre donne lieu a la définition d’une dose. Nous aurons ainsi, pour
chaque classe d’éléments, des doses d’ionisation, d’excitation, de désexcitation
et de recombinaison électronique, chacune de ces doses se calculant, comme
nous venons de le voir pour I'ionisation, a partir du produit d’une section efficace
par un flux.
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— Différentes sommations (sur les énergies de liaison des électrons liés, sur
les classes «i», sur les événements) et différentes intégrales (sur le volume ou
sur le temps), effectuées sur ’expression générale (1) précédente, permettent
d’obtenir, si cela est utile, des doses d’événements situées a des niveaux plus
globaux.

— Dans une premiére étape, nous faisons I’hypothése que les modifications
subies par le sous-systéme des especes au cours de I'irradiation, sont suffisamment
faibles pour ne pas modifier les spectres des particules ¢, et ¢,,.

Dans ces conditions, les doses d’événements ramenées a un élément (fi),
sont indépendantes du temps.

-
La variation, au temps 7 et au point 7, du nombre d’éléments de la classe « 7 »,
due 2 un événement donné, s’écrit donc :

Wb o s (Rt e = I

2 - STRUCTURE GENERALE DU GRAPHE
DU SOUS-SYSTEME DES ESPECES
ROLE DES DOSES D’EVENEMENTS DANS CE GRAPHE

Afin d’établir un certain ordre dans I’évolution d’un systéme, une étude
détaillée des différents graphes d’interaction possibles a été faite [1]. Il est montré
que, dans certaines conditions, le graphe total du systéme est décomposable en
graphes partiels de telle maniere que Iétude de Pévolution du systéme peut étre
faite par étapes successives.

Nous rappelons ici quelques définitions et conclusions du rapport [1] ci-dessus
cité, puis sur un exemple trés simple, nous mettons en évidence le role joué
par les doses d’événements définies au chapitre précédent.

2.1. - DECOMPOSITION EN GRAPHES VRAIS - SENS DE L’EVOLUTION DU SYSTEME

Un graphe vrai est un graphe fortement connexe 2 partir duquel il est impos-
sible de former un nouveau graphe fortement connexe, en lui adjoignant un ou
plusieurs graphes adjacents directs ou successifs.

(Un graphe est dit fortement connexe quand, entre deux quelconques de ses
sommets A et B, il est toujours possible de trouver un chemin allant de A vers B
et un chemin allant de B vers A.)

La décomposition en graphes vrais du graphe total du sous-syst¢tme des
especes, possible si le graphe total n’est pas fortement connexe, permet de mettre
en évidence une filiation entre graphes exotropes vrais, graphes mixtes vrais et
graphes endotropes vrais.
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On appelle :

— Graphe exotrope vrai (GExV) : un graphe vrai dont la frontiére n’est tra-
versée que par des arcs divergents.

— Graphe mixte vrai (GMV) : un graphe vrai dont la fronti¢re est traversée
a la fois par des arcs divergents et par des arcs convergents.

— Graphe endotrope vrai (GEnV) : un graphe vrai dont la fronti¢re n’est
traversée que par des arcs convergents.

— Graphe fermé vrai (GFV) : un graphe vrai dont la frontiere n’est traversée
par aucun arc.

Les filiations mises en évidence partent de graphes exotropes vrais pour
aboutir a des graphes endotropes vrais en passant éventuellement par des graphes
mixtes vrais :

GExV > GMV — > GEnV

La partition et la filiation ainsi réalisées permettent de décomposer I’étude
de I’évolution du systéme en trois étapes successives :

— Les GExV et les GFV peuvent étre d’abord étudiés seuls puisque leur
évolution ne dépend pas de ce qui se passe a I'extérieur.

— Les GMV doivent ensuite étre étudiés conjointement avec leurs ascen-
dants, qui sont des GExV et éventuellement des GMV déja traités antérieurement.

— Enfin les GEnV sont étudiés conjointement avec leurs ascendants qui
sont des GExV et éventuellement des GMV traités antérieurement.

L’évolution du systeéme se traduit par 'accumulation de matiere dans les
GEnV et par un épuisement progressif des GExV et des GMV qui ne se videront
completement que dans le cas linéaire.

Le systeme tend vers un des trois types suivants d’équilibre, correspondant
a la notion classique d’adaptation :

— Péquilibre statique, défini par la constance des cardinaux des classes et
P’absence d’interactions transformatrices entre les éléments du systeme (le car-
dinal d’une classe est le nombre d’éléments appartenant a cette classe).

— Péquilibre dynamique, défini par la constance des cardinaux des classes,
bien qu’il subsiste des interactions transformatrices entre les éléments du systéme.

— DPéquilibre périodique, défini par les mémes conditions que I’équilibre
dynamique, a I’exception du fait que les équations d’évolution du systéme ont
alors des solutions périodiques non amorties.

2.2. - FORME GENERALE DE LA FONCTION D’EVOLUTION D’UNE ESPECE DANS LE
CAS LINEAIRE

La fonction d’évolution d’une espéce «j» donnée est solution d’un systeme
différentiel formé de toutes les équations exprimant I’évolution des espéces
contenues dans le graphe vrai de P’espeéce «j» considérée et dans ses graphes
ascendants.
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Dans le cas général, non linéaire, il est impossible de trouver une expression
analytique générale donnant I’évolution d’une espece donnée. Chaque systeéme
doit étre traité selon une méthode adaptée a sa structure propre.

Dans le cas linéaire, en revanche, ’équation d’évolution de I’espéce « 7 » peut
toujours s’écrire sous la forme :

d N,
-d—t—’ =ayyNy+ayN,+...4+ayNy+...+ ans Nn
ou N; = cardinal de la classe «7i»
#n = nombre de classes présentes dans le systeme différentiel étudié.

Le systeme est représenté par I’équation matricielle :
dN;
dz

les classes.

=[] {N}, |_7_' étant la matrice carrée des fonctions d’interaction entre

Il est montré que I’évolution du cardinal d’une classe « j» dépend des valeurs
propres du graphe vrai auquel elle appartient et des graphes vrais qui lui sont ascendants,
ainsi que des cardinaux initiaux des classes contenues dans tous ces graphes. La
fonction d’évolution est de la forme :

N;(@) = A, W + A, e)‘" + o+ Aa ot
dans laquelle :

Ai = valeurs propres de la matrice |7|
Aji = constantes dépendant des valeurs initiales Ny, . . . Non.

(Quelques propriétés importantes du graphe du sous-systéme des espéces,
non indispensables pour la compréhension de ce qui suit, sont données en Annexe).

2.3. - ETUDE D’UN SYSTEME SIMPLE

Afin de voir plus clairement comment s’exprime I’évolution des éléments
d’une classe du sous-systeme des espéces en fonction des différentes doses d’évé-
nements, construisons un systéme dans lequel chaque classe E; constitue a elle
seule un graphe vrai, et dans lequel il n’existe pas d’interaction entre deux élé-
ments appartenant au sous-systéme des espéces (cas linéaire). Un tel systéme
est représenté sur la figure 3 ci-dessous, ainsi que la nature de ’événement faisant
passer un élément d’une classe dans une autre, affecté de la dose d’événements
ramenée a un élément (f;) qui lui correspond.

Intéressons-nous a I’évolution de la classe E;. Nous savons (¢f. 2.2) que
I’évolution du cardinal N, de cette classe ne fait intervenir que les fonctions
divergentes relatives a E, et aux espéces ascendantes, ici E,. Les seuls événements
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intervenant donc dans cette évolution sont ceux qui sont entourés dans la figure 3
ci-dessus et dont les nombres par unité de temps sont : f; N,, /; N,, f3 Ny et

Ja Ny

——— -

Y \
AT
£XCITATION N

Ve \

/ f|
{ \

\
\ \
\
\

DESEXCITATION
m?umvs

DESEXCITATION NON
RADIATIVE
fs

FIG 3

Ces événements représentent une partie seulement des événements ayant lieu
dans ’ensemble du systéme.

Une des raisons de linsuffisance de la dose en tant que parameétre voulant
rendre compte de effet des rayonnements est donc visible immédiatement :
elle prend en considération tous les événements qui se passent dans le systéme
et ne fait donc pas la part de ce qui est cause de I’effet observé.

Quand on représente un phénomene en fonction d’un paramétre, c’est que
I’on espére établir un lien entre ce parametre et Peffet observé. Avec la dose,
on ne peut pas le faire, car on ne tient pas compte de la filiation qui existe dans
le systeme.

Explicitons I’évolution du cardinal de la classe E,. Résolvons pour cela le
systeme différentiel relatif aux deux classes E, et E; :

dN,
drs - _(fl+fz)N1

d N,
ds

— f:z N1 = (fa +fa) Ns
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avec f; = of" Qur. + ST ey,

Jo = o™ @ + 0™ qu

fa = 03" Dyh. + 57 Qu,

1on.

f‘ =03 ?ph. + :;m' ?rl
La solution de ce systéme est la suivante.

N, (I) = N, c'(fl + fa¢
et

_ Je - (i + for
N; (#) i~ Ny e

[ No— gl N

Ny, et Ny, étant les valeurs initiales de N, et Nj.

] et (g

Nous voyons sur ces expressions que, non seulement ce n’est pas la dose
totale qui intervient dans ’évolution d’une classe, mais encore que chacune des
fonctions correspondant a un événement déterminé (fy, fu, fi, fi) intervient
indépendamment des autres. Une fraction de dose telle que (f; + fo + f3 +f2)
regroupant les événements « causes » de ’évolution de E; ne suffit pas davantage.

Du point de vue de ces phénomenes élémentaires, que représente la Dose,
dans le formalisme actuel de la Dosimétrie, pour ce méme systeéme ? Nous allons
regarder quels sont les événements impliqués d’une part dans la Dose obtenue
a partir d’une mesure et d’autre part dans la définition théorique de la Dose.

Dose en tant que paramétre mesuré

Rappelons que I'on mesure un nombre d’ionisations, donc la quantité :

{
INion. = f[ Jo Ny (#) + fu Ny (#) + f Na(#)] d#, # étant la durée de lirradiation.
0

Ensuite, on multiplie cette quantité par « Wg», énergie cédée au systeéme
sous forme d’ionisations et d’excitations, chaque fois qu’une ionisation a lieu.

De cette maniere, les événements dont on tient compte sont les ionisations et les
excitations dont le nombre est :

t
o = f [+ £ Na () + Uy + /) Na ) + fu N, ()] dt
0

De cette fagon, on regroupe des événements qui n’interviennent pas tous
dans ’évolution de la classe E;, (les événements 6 et 7 n’entrent pas dans ’expres-



PHENOMENES ELEMENTAIRES DANS UN SYSTEME IRRADIE 10§

sion de N (#)) tandis qu’on ne tient pas compte de la recombinaison n° 3 qui,
elle, intervient.

Dose telle guelle est définie théoriquement

Etant donné un élément de volume, la Dose relative a cet élément est la diffé-
rence des énergies des particules entrantes, et des particules sortantes ramenées
a 'unité de masse du milieu.

Cette définition inclut tous les phénoménes élémentaires de notre systéme,
a Pexclusion du n°® 9 qui est une désexcitation non radiative qui ne sera donc
pas mise en évidence par un bilan des énergies des particules entrantes et des
particules sortantes.

Appelons AE; I’énergie cédée au sous-systeme des especes lors de Iévéne-
ment « 7»; la dose s’exprime alors par la relation :

D f (/i AE, + £i AE) N, (t) + (fy ABq + fy AEy — f; AEg) N, ()
+ (/L AE, — f, AE;) Ny (5) — (fs AEy) N, ()] d#

On voit tout de suite qu’il est impossible d’exprimer I’équation (3) d’évolution
de la classe E; en fonction de cette dose globale. Exprimer cette évolution en
fonction d’un paramétre tel que D ou IU' (comme on I’a toujours fait jusqu’ici
dans les études expérimentales), c’est masquer complétement les phénomenes
microscopiques et leurs enchainements qui sont véritablement les causes des
effets observés.

Si ’'on cherche a décrire évolution d’un systéme irradié, le nombre d’évé-
nements d’une nature donnée, sur un élément d’une classe donnée, ayant lieu
en un point donné du milieu et a un instant donné, nous apporte I'information
nécessaire.

Nous préférons donc caractériser Peffet d’un rayonnement, non pas par une
dose énergétique, mais par une dose d’événements. Les paramétres qui permettent
d’atteindre des doses d’événements sont, une fois connues les sections efficaces corres-
pondantes, /es spectres de particules présents dans le milien irradic.

N.B. L’expression de Iévolution d’une classe en fonction de la dose totale
d’événements est justifiée dans un cas trés particulier : celui ou la classe de départ
est prépondérante et ou lirradiation est de durée A7 suffisamment courte pour
quc

— Les especes formées soient en quantité négligeable vis-a-vis de la classe
initiale. La dose d’événements se réduit donc a la dose relative a la classe de
départ E,.

— Les coefficients -4; des exponentielles, qui sont proportionnels aux concen-
trations initiales, soient négligeables devant .4,, coefficient de la premicre expo-
nentielle.

RS
On a alors : Nj ~ A, ¢ Na
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3 - EXPRESSION
AU NIVEAU DES PHENOMENES ELEMENTAIRES
DES PARAMETRES UTILISES EN DOSIMETRIE

Le formalisme présenté ici, se situant au niveau des phénomenes élémentaires,
tous les parametres utilisés actuellement en Dosimétrie, tels que : Dose, T.L.E.,
E.B.R....,, qui se trouvent a2 un niveau plus macroscopique, sont exprimables
a partir des parametres de ce formalisme, qui sont les spectres de particules.

Nous ne donnerons ici que P’essentiel des développements des différentes
expressions qui sont données en détail dans [2].

3.1. - DOSE D’ENERGIE ABSORBEE

Nous avons explicité ce paramétre dans le chapitre précédent, sur un systéme
trés particulier et nous avons montré qu’il était impossible de représenter ’évo-
lution d’une espéce quelconque en fonction de la dose totale d’événements ayant
lieu dans le systeme, les doses par classe intervenant indépendamment les unes
des autres.

Dans un cas linéaire général, 'expression de la dose totale d’événements dus
directement au rayonnement est la suivante :

t
N = zf &N () Z Tmeee
fo P q

X = somme étendue A toutes les classes présentes dans le sous-systéme des
J espéces.

somme étendue a tous les événements possibles.

z
p
Y = somme étendue 2 tous les rayonnements présents.
q

s

La Dose énergétique globale relative a ces événements est :

" e ooy
D—3 d? N; (#) 2 Z AEjp 64pq @a
J P q

0
AE;jp étant Iénergie cédée au systéme lors de I'événement p.

Nous avons donc accés 2 'énergie moyenne E cédée par événement :

ainsi qu’a ’énergie moyenne cédée par ionisation dans le systéme :

t -
z “ dt Nj (t) E Z AE}p Gjipq (Pq
D g K "
= ml:m. - 2 ['
J

B
0

We

dz Ny (#) Z 6} ¢q
q
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3.2. - KERMA

Par définition, le kerma est ’énergie transférée des photons aux électrons
par unité de masse du milieu irradié.

Ce transfert d’énergie a lieu lorsquun choc Compton ou un choc photo-
électrique éjecte un électron d’un atome ou d’une molécule.

Dans un choc Compton, ou le photon incident a I’énergie E, le photon
diffusé I’énergie E’, et ou I’électron éjecté était lié avec ’énergie E;, I’énergie
cinétique transférée a DIélectron éjecté est (E — E' — E,).

Dans un choc photoélectrique, I’énergie transférée est (E — E;) (¢f. fig. 4).

Effet Compton

Effet photoelectrique

FIG 4

— - .
Le kerma au point 7 et au temps #, K(r,?), est ]a somme des énergies
transmises au cours de chaque choc Compton et photoélectrique, ayant lieu
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o
au point r et au temps #, par unité de volume et par unité de temps.
— Kerma di aux chocs Compton :
- -  (Emaz -
Kc(r,t)=EN‘(r,t)2N}J. dE @pn (7, E, #)
i l
i 5
E—E; . ;
X j dE' (E — E' — E)) o, (E, E, E)
E'min

— Kerma da aux chocs photoélectriques :

- — . Emax . gy »
Kp(r,t) = Z Ne(r,?) £ Nj f dE opn (E, E)) epn (r, E, t) (E — E))
i 1
Eq

=
(Ni (r,¢) représente ici le nombre d’éléments de la classe «7» présents au
-
temps # et au point r, par unité de masse).

.
— Kerma au point r pour une irradiation s’étendant entre les instants
tetty:

e /s e -
K@) = [ a1k Got) + Ko G
h

Expression du coefficient de transfert d’énergie massique.

Ce coefficient de transfert est défini par la relation :

o

K (_;) = y'p—T B (_;) ou F (-;) est la fluence énergétique au point r.

— *ly Emaz —
F@) = [*at [ Bon G B
h Emin

D’ou :

£y — Ema - . A
f &t ENe(r, )2 N;f " dEopm (7, E, t)[(E—E;) opn (E, E)
i i

H E

. E- Ef; )
4 f dE' (E — E' — E) om (E, E, E;)]
fﬂ' = E’min
e fa Emaz —
f dr f E om (7, E, #) dE

2 Emin
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3.3. - T.L.E. ET POUVOIR D’ARRET

Lors de leur parcours, les électrons perdent des quantités d’énergie qui sont :

— soit tres faibles. Cest le cas le plus fréquent. L’¢électron éjecté par ionisation
aura une énergie cinétique trés petite et dépensera son énergie pratiquement
sur place;

— soit élevées. Lélectron éjecté ira perdre son énergie dans un élément de
volume éloigné. Il constitue ce qu’on appelle un électron § en dosimétrie.

Ces deux cas correspondent 2 des cas extrémes; il existe bien entendu toute
une gamme de pertes d’énergie intermédiaires.

Par définition, le pouvoir d’arrét § (E) pour un électron d’énergie cinétique E,
est la perte d’énergie de I’électron par unité de longueur de parcours dans le
milieu. Il s’exprime donc, au niveau des phénomeénes élémentaires par : (¢f. fig. 5).

/ E=f—
L7 E-E“E,
7

FIG S

E
S(E)=Z N; =N J (E — E') 6a, (E, E, E)) dE'
j 1
B'=0

La somme est effectuée sur toutes les pertes d’énergie possibles de Iélectron
incident.

Le T.L.E. ou transfert linéique d’énergie, pour un électron d’énergie cinétique
E, est la perte d’énergie de I’électron par unité de longueur de parcours dans le
milieu, I’électron ne pouvant perdre une énergie supérieure a une certaine énergie
de coupure ¢.

Le T.L.E. s’exprime donc de la fagon suivante :

E
TEBR = BN, TN f (E — E') 6a, (E, E/, Ej) dE'
Jj 1

E'= E—E,
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En dosimétrie, on utilise le pouvoir d’arrét dans Pécriture de la relation :
D(7,E,#) = S(E)ga,(r,E, 1

- -
ou D (r, E, #) est la dose absorbée au point r et au temps #, par unité de temps
et par unité de volume, relative aux électrons d’énergie E.

Ceci revient a écrire :
. o o ¢ E -
D(r,E,?)= @a. (r, E,#) £ Ny (r,#) Z Nj f (E — E) 6a. (E, E, E)) dE’
j i

E'=0 (4)
Dans le cas d’ionisation par électron la dose s’exprime en fait par :

- > o X E :
D(r,E, t) = ga. (+,E, ) = Nj (7, #) S N E{f ca. (E, E/, Ej) dE’
j 1

La formule (5) n’est équivalente 2 la formule (4) que dans le cas ou

(B—B) = Bi.

L’¢électron incident perd donc ’énergie juste suffisante pour éjecter I’électron lié.
Clest le cas du ralentissement continu.

L’introduction d’une perte d’énergie de coupure «¢» correspond au souci
de séparer les pertes d’énergiec compatibles avec ’hypothese du ralentissement
continu, des autres. Des spectres de ralentissement d’électrons ont été calculés
par Spencer et Fano, en séparant ces deux catégories de perte d’énergie. Ils ont
malheureusement été utilisés pour évaluer des pertes d’énergie et non des doses
d’événements.

3.4. - E.B.R.

La dose absorbée n’étant pas suffisante pour rendre compte des phénomenes
observés, ’E.B.R. essaie de traduire la « qualité du rayonnement». Or, il a été
mis expérimentalement en évidence [3], que ce parameétre variait avec la dose
regue par le systeéme. Ceci s’explique dans le cadre de la théorie ici présentée.
En effet, rappelons la définition de P’E.B.R. :

L’E.B.R. d’un rayonnement (2) par rapport 4 un rayonnement de référence

(1) est le rapport des doses —* nécessaires pour obtenir le méme résultat avec les

D,
2 rayonnements.

Nous allons raisonner avec des doses d’événements, les résultats ainsi obtenus
étant a fortiori valables avec des doses énergétiques. Nous conservons a titre
d’exemple, le systéme simple utilisé précédemment.

Si on étudie I’évolution de la classe E; :

Au bout d’un temps #, d’irradiation avec le rayonnement @ le cardinal de
la classe E; est :

Ni(t) = Ay e M
J
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et au bout d’un temps #, d’irradiation avec le rayonnement @
No((ts) = = A e X1h
j
Le méme effet est obtenu lorsque Ny (#) = Ni (2,).
Soit : B A VY BN (6)
j j

La dose totale d’événements dans le systéme est de la forme :

t
D = ZJ Z(Ns(f)dt
i
0

A¢ étant la somme des fonctions divergentes relatives a I’expéce Ej.

L’E.B.R. du rayonnement @ par rapport au rayonnement @ est alors :

ty
2; f M Ny (t) d#

EBR. = g’ g’g = — @
A Z f Ni N’ (¢) dr
0

les valeurs de #, et #, étant fixées par la relation (6).

L’existence de la relation (6) n’implique pas que le rapport g’ g’; reste le
1 \"1

méme lorsque Ieffet observé est différent..
L’E.B.R. dépendra donc en général de la dose.

CONCLUSION

La critique des paramétres utilisés en dosimétrie porte surtout sur le fait
que ces derniers sont des paramétres globaux qui ne tiennent compte :

— ni de Pinversibilité possible des phénomenes (directe ou par I'intermé-
diaire de cycles).

— ni de 'ordre dans lequel apparaissent les phénomenes a 'intérieur du graphe
des réactions élémentaires.

Or, ces deux aspects sont primordiaux pour rendre compte de I’évolution
des espéces réellement observée. Autrement dit, les paramétres utilisés par la
dosimétrie en tant que référence des phénomenes observés, ne peuvent en aucun
cas permettre d’expliquer ce qui se passe dans le syst¢éme; au contraire, méme
ces paramétres masquent les phénomenes élémentaires et principalement leurs
enchainements qui seuls peuvent permettre de comprendre pourquoi le systéme
évolue dans tel sens et non dans tel autre.
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La méthode qui semble s’imposer est de recourir 2 la théorie au niveau des
phénomenes élémentaires qui comble les lacunes précédentes. On rapporte alors
les observations expérimentales, non pas a un effet particulier tel que la dose
totale d’un type donné d’événements ou I’énergie absorbée, mais a la cause
méme des phénomenes qui conditionnent ’évolution du systeéme : Les para-
metres de base retenus sont d’une part les spectres et flux particulaires qui pren-
nent naissance dans le milieu irradié, d’autre part les sections efficaces d’inter-
action entre particules et éléments du sous-systeme des espéces.

La connaissance des sections efficaces nécessaires est, a I’heure actuelle, large-
ment insuffisante. La situation dans ce domaine est analogue a celle qui existait
il y a une quinzaine d’années en neutronique.

Quant aux spectres de particules, il est nécessaire de savoir les mesurer et
les calculer. En ce qui concerne les calculs, deux méthodes défférentes peuvent
étre mises en ceuvre : La méthode de transport (¢f. [4] et l]a méthode de Monte-
Carlo (¢f. [5]). En ce qui concerne les mesures, I’étude des techniques possibles
est actuellement en cours et des mesures de spectres y sont entreprises (¢f. [6]).

ANNEXE

QUELQUES PROPRIETES DU GRAPHE DU SOUS-SYSTEME DES ESPECES

Régime permanent d’évolution.

On dit que P’évolution d’une espéce a lieu en régime permanent, lorsqu’elle se traduit par
une fonction rectiligne en coordonnées semi-logarithmiques. L’équation d’évolution de cette
espéce se réduit alors 2 :

dN.
d_t’ = — X Nj ou X est une constante.

On montre qu’il est nécessaire et suffisant, pour que ce régime soit atteint :

— que le graphe vrai auquel appartient 'espéce Ej, ainsi que ses graphes vrais ascendants soient
linéaires.

— que la partie des fonctions d’interaction qui ne dépend pas des cardinaux des espéces soit
constante.

— que la plus petite en valeur absolue des valeurs propres de la matrice correspondante soit
une racine simple de I’équation caractéristique et soit suffisamment différente des autres
valeurs propres de cette matrice.

Lorsqu’une espéce E; appartenant 2 un GExV ou 2 un GMV tend vers un régime perma-
nent d’évolution, la pente correspondant a ce régime sur la courbe d’évolution tracée en coor-
données semi-logarithmiques est la méme pour toutes les espéces appartenant au méme graphe
vrai. Elle est égale a la valeur propre de plus petite valeur absolue parmi toutes les valeurs
propres du graphe vrai considéré et de ses graphes vrais ascendants.

Si P’espece E; appartient 2 un GEnV, Nj tend vers une valeur d’équilibre (¢f. fig. 6).

Graphe sous rayonnement et graphe en ’absence de rayonnement. Régimes transitoires.
ay & 7) 2

Le régime permanent d’évolution d’une espéce Ej appartenant 2 un graphe mixte vrai ou
a un graphe exotrope vrai n’est, en général, atteint qu’au bout d’un certain temps 04 d’irradiation.

On appelle régime transitoire de début d’irradiation le régime d’évolution de 'espéce Ej
correspondant 2 la partie de la courbe comprise entre le temps zéro et le temps 04 au-dela duquel
la courbe est rectiligne en coordonnées semi-logarithmiques.
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1l se peut que le régime transitoire de début d’irradiation n’existe pas, la courbe d’évolution
étant rectiligne dés 'origine. Dans ce cas, si la pente de la droite est égale 2 la sensibilité théorique
Pespéce constitue a elle seule un graphe exotrope vrai.

Nj

N

v

GMV

N ou GExV
equilibre

GEnV ¢ LOQNEJ
N

FIG 6

Lorsqu’on arréte 'irradiation, les fonctions du graphe du systéme qui dépendent des flux
particulaires disparaissent. Le systéme évolue alors librement suivant un nouveau graphe :
c’est le régime transitoire de fin d’irradiation.

Une espéce appartenant 2 un GMV ou a un GExV dans le systéme en absence de rayonnement,
est appelée a disparaitre complétement si le régime transitoire de fin d’irradiation dure suffi-
samment longtemps.

Au contraire, une espéce qui appartient en absence de rayonnement 2 un GEnV ou 2 un
GFV, tendra dans le transitoire de fin d’irradiation vers un état d’équilibre a cardinal non nul
(¢f, exemples d’évolution, fig. 7).

Nja

| k)
I Cd
P GE l =~ Vequitisre
- xV -~
l 77 GEnV | equitlere ou #7 GERV | e o
’, IGMV GFV ou RRADIATI
l ,/ou GFV DE FIN LR
/ D'iIRRADIATION v Trmalan o=
/ |
U \
2 \
Sz [\
\ - e \
I N - \GEXV
| \om
\GMV
S QE\xV I X
-~
. \
l i SO, Log M A
s 1 oz Noj I \
EN PRESENCE APRES COUPURE EN
DU RAYONNEMENT DU RAYONNEMENT .PRESENCE| APRES COUPURE
oy DU RAYONNEMENT
RAYONNEMENT
FIG 7

En ce qui concerne les régimes transitoires, les théorémes suivants ont été établis :

— Si la courbe d’évolution sous rayonnement d’une espéce E; présente, en coordonnées
semi-logarithmiques, une partie rectiligne de pente Ay, la courbe d’évolution représentant
les états mesurés aprés une durée 7 fixe de régime transitoire de fin d’irradiation présente égale-
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ment une partie rectiligne de pente A,. Pour les valeurs de t supérieures a la durée totale du
transitoire de fin d’irradiation, la valeur choisie pour = est indifférente et peut donc étre variable
d’une mesure a l'autre; la courbe d’évolution tracée a partir des états stables présente encore
une partie rectiligne de pente Ap.

— La durée Og du régime transitoire de début d’irradiation est en général différente pour
chacune des espéces d’un méme graphe vrai.

La durée 07 du régime transitoire de fin d’irradiation est en général différente pour chacune
des espéces d’'un méme graphe vrai. Elle dépend non seulement de I'espéce considérée, mais
aussi de la durée d’irradiation subie.

Pour une espece quelconque Ej, la durée 0 du transitoire de fin d’irradiation devient cons-
tante, c’est-a-dire ne dépend plus de la durée d’irradiation subie, dés que toutes les espéces
intervenant dans ’équation d’évolution de E; ont atteint sous rayonnement leur régime perma-
nent d’évolution.

— L’absence de transitoire de début d’irradiation entraine I’absence de transitoire de fin
d’irradiation.

L’existence d’un transitoire de début d’irradiation entraine en général 'existence d’un transi-
toire de fin d’irradiation. Le cas particulier ou une espéce E; présente un transitoire de début
d’irradiation, mais pas de transitoire de fin d’irradiation, signifie que le graphe d’évolution intro-
duit sur E; des fonctions divergentes et des fonctions convergentes dépendant toutes directe-
ment du rayonnement.
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