A ) Al jhagal) 4y i) Jad) 4y sgeal)
alal) Eadl g el adeh 515

République Algérienne Démocratique et Populaire

Ministere de I’Enseignement Supérieur et de la Recherche Scientifique

padal) (ala e daala
UNIVERSITE SAAD DAHLAB DE BLIDA

Faculté des Sciences
Département de Physique

MEMOIRE
De fin d’étude en vue de I’obtention du diplome de Master en physique

Spécialité : Physique des rayonnements

Présenté par : BENELKAID Ahlem
THEME

Etude de I’impact radiologique due a la radioactivité

naturelle dans le gisement de phosphate de Kef-Essenoun,

bassin versant du Djebel Onk

Soutenue publiquement, 1le11/10/2021 devant le jury composé de :

Mr. CHIKIRIN Mamoun MCB USDB President
Mme. LARABI Karima MAA USDB Examinateur
Mr. AZABOUCHE Ahmed Chercheur senior CRNA Encadreur

Mme. BENAROUS Samiha Doctorante USDB Co-encadreur




Remerciements

Merci au bon Dieu qui m’a permis de faire ce travail, merci,
Ce travaill a été réalisé au sein du Laboratoire des techniques nucléaires du Centre de
Recherche Nucléaire d’Alger CRNA. Je tiens a remercier, en premier lieu la direction de

CRNA, de m’avoir permis de réaliser cette mémoire au sein du centre.

Je tiens tout d’abord a remercier mon encadreur, Docteur AZBOUCHE Ahmed du CRNA
pour tous les efforts qu’il a consentis tout au long de I'élaboration de ce travail. Il m’a consacré
beaucoup de temps, que ce soit pour les discussions scientifiques et techniques ou pour la

relecture de tout ce que j’a1 pu rédiger, Mercl.

Egalement, Je tiens a exprimer ma profonde gratitude envers mon Co-encadreur Madame
BENAROUS Samiha qui n’a épargné aucun effort pour me guider au sein du centre de
recherche d’Alger CRTSE. Pour sa rigueur et ses exigences d’un travail bien fait, également
pour ses encouragements, ses précieux consells et la confiance qu’elle m’a toujours témoignée

m’ont été d’une grande aide.

Je tiens a remercier tres sincerement Mr CHEKIRINE Mamoun de I'Université de Blidal

pour 'honneur qu’il me fait en acceptant la présidence de ce jury.

Je remercie également Mme LARABI Karima de 'université de Blidal pour ’honneur qu’elle
me fait en acceptant de juger ce travail, qu’elle trouve 1c1 'expression de mon profond respect.

Pour leur compétence et leur grande gentillesse, je tiens a remercier tous ceux qui ont contribué
d’une facon ou d’une autre a la réussite de ce travail : les chercheurs permanents et ingénieurs

du laboratoire de recherche CRNA

Je remercie tous les enseignants qui ont contribués a ma formation ainsi que le personnel

admimistratif du département qui a toujours été présent tout au long de ce parcourt.



Oedtieaces

A mes trés chére parents qui m’'ont toujours soutenus et encourager
Merci pour votre patience, votre amour et vos sacrifices
Merci papa, merci maman,

Un grand merci pour
Mes sceurs (Nassima et Naima)

etmon_frére (Mohamed et sa_femme fati)

A tous ceux qui me sont chers. ..



Résumé

L’objectif de ce travail était d’évaluer le niveau d’activité des éléments radioactifs dans les
échantillons de phosphate prélevés du gisement de keff Essenoun par spectrométrie gamma.
Dans notre étude nous avions utilisé un détecteur Germanium coaxial de type p (HPGe)du
laboratoire de technique nucléaire, CRNA. Un total de 03 échantillons de phosphate a été
prélevé de différentes couches géologiques. Le profil des activités spécifiques des
radionucléides présente une activitéconsidérable dans les points étudiés. Les valeurs
moyennes obtenues pour le **°Ra, le **?Th et 1e*°K dans les trois échantillons sont
respectivement 362.639+ 19.328 Bq/Kg, 31.59+2.031Bqg/Kg et 59.67+4.467 Bq/Kg. Les
valeurs moyennes des Indices de risque, citant ; Le débit de dose absorbée189.616 nGy.h"l,
L’équivalent de dose efficace annuelle 0.232 mSv.y~1, I'équivalent de dose annuelle des
gonades1271.339 uSv.y™!, Exceés de risque de cancer a vie0.81, le radium
équivalent412,408Bq/Kg, Indices de risque externe et interne (Hin, Hex)2.094 et 1.114
respectivement,

Les valeurs des parametres évalués sont en majorité en dessus des valeurs limites établies par
« UNSCEAR ». Le calcul du risque radiologique externe nous donne de croire que les
travailleurs ne sont pas a 1’abri du danger de cette radioactivité naturelle. La vigilance sur ces
valeurs de doses élevées permet de réduire ces risques radiologiques en appliquant les

mesures de radioprotection appropriées.

Mots-clés : Détecteur Germanium coaxial, spectrométrie gamma, phosphate, activités

spécifiques, Indices de risque, radioprotection.



Abstract

The objective of this workwas to assess the level of activity of radioactive elements
in the phosphate samples taken from the Keff Essenoun deposit by gamma spectrometry. In
our study we used a p-type coaxial Germanium detector (HPGe) from the nuclear technology
laboratory, CRNA.A total of 03 phosphate samples were taken from different geological
strata. The profile of the specific activities of the radionuclides shows a considerable activity
in the studied points. The average values obtained for the??°Ra, le **Th and “’Kin the three
samples are respectively362.639+ 19.328 Bq/Kg, 31.59+2.031Bq/Kg et 59.67+4.467 Bq/Kg.
The average values of hazards Indices, such, absorbed dose 189.616 nGy.h™1, AEDE 0.232
mSV.y_l, AGDE 1271.339 pSV.y_l, ELCR 0.81, Ra.q412,408 Bq/Kg, Hin, Hex was found to
be 2.094 and 1.114 respectively. The values of the evaluated parameters are mostly above the
limit values established by "UNSCEAR". Calculating the external radiological risk leads us to
believe that workers are not immune to the danger of this natural radioactivity. Vigilance over
these high dose values makes it possible to reduce these radiological risks by applying the

appropriate radiation protection measures.

Keywords: Coaxial Germanium detector, gamma spectrometry, phosphate, specific

activities, Risk indices, radiation protection.
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Introduction générale

L’Algérie, un des pays du monde disposant d’importantes réserves de phosphate
estimées a environ deux milliards de tonnes. Ces ressources sont concentrées principalement au
niveau du bassin minier de Djebel Onk — Tébessa (Nord Est algérien). Ces gisements sont
exploités presque en totalité sous forme de minerai enrichi par la Société des Mines de
Phosphates SOMIPHOS-Filiale de FERPHOS Group, actuellement le seul propriétaire des
mines de Kef Es Sennoun, de Djemi Djema, de Djebel Onk Nord, de Oued Betita et de Bled El

Hadba. L’usine de traitement se trouve a quelques kilometres de la ville de Bir el Atter.

La radioactivité naturelle liée aux phosphates a toujours constitué un souci pour les
opérateurs dans les gisements des phosphates, ainsi que I’environnement vue leurs utilisation
dans le développement de 1’agriculture qui est la plus grande consommatrice d’engrais
phosphatés. En dehors du rdle fondamental du phosphore dans la production agricole, les 15%
des phosphates d’usage non agricole sont utilisés dans la métallurgie (alliage), 1’industrie
chimique (pesticides, détergents), pétroliere (lubrifiant), alimentaire et pharmaceutique. Dans
ces gisements, la concentration en potassium-40 et en radionucléides de la famille du thorium-
232 est similaire a celle des autres roches. Par contre la concentration en radionucléides de la
famille de l'uranium-238 est élevée, surtout pour les minerais phosphatés d'origine
sédimentaire, comme le cas de Keff-Essenoun. Par conséquence, I’évaluation des niveaux de

radioactivités dans ces mines est une tiche incontournable

La spectrométrie gamma offre un outil d’analyse performant pour effectuer des
mesurages environnementaux. Cette méthode non destructive permet de déterminer
qualitativement et quantitativement les radioéléments présents dans 1’environnement et
principalement les éléments naturels ainsi que leurs concentrations.

Ce travail portera essentiellement sur 1’analyse des 03 échantillons de phosphate de
keff-Essenoun par la spectrométrie gamma a base d’un détecteur Ge(Hp), afin de déterminer les
activités spécifiques des radionucléides naturels issus des chaines 2*°Ra et **Th ainsi que du

40K et d’estimer également leur impact radiologique.
Le présent manuscrit est scindé en quatre chapitres :

Le premier chapitre sera consacré aux généralités sur la radioactivité naturelle, nous avons

introduit les diverses sources de rayonnement ainsi que la théorie associée. Nous terminerons
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ce chapitre en présentant les stratégies de dosimétrie des rayonnements et les parametres

radiologiques associés.

Le deuxieme chapitre nous allons présenter brievement les bases théoriques des mécanismes
d’interaction des rayonnements avec la matiére, et la technique de spectrométrie gamma ainsi

que les principales caractéristiques des détecteurs.

Le troisieme chapitre est dédié a la description de la stratégie d’échantillonnage, la méthode de
préparation des échantillons, les mesures spectrométriques ainsi que 1’analyse et le traitement
des spectres gamma (identification et quantification des radionucléides dans les différents

échantillons).

Le quatriecme chapitre consacré aux résultats de mesures des activités spécifiques des
radionucléides dans les échantillons étudiés, et 1’évaluation de I’impact de la radioactivité

naturelle dans le gisement de phosphate.

Ce manuscrit se terminera par une conclusion générale résumant les résultats essentiels que

nous avons obtenus



Chapitre I

Geéneéraliteé sur la
radioactivité et la dosimétrie



Chapitre [ Généralité sur la radioactivité et la dosimétrie

Ce chapitre présente une bréve description des notions de la radioactivité et ses
différents types. On y mentionne les familles radioactives naturelles qui existent dans
I’environnement. Une partie est également consacrée a I’étude des différents parametres

radiologique qui vont servir prochainement pour la mesure du risque dans notre zone d’étude.

I.1. La radioactivité

La radioactivité¢ fut découverte en 1896 par Henri Becquerel, qui constata que les sels
d’uranium imprimaient une plaque photographique protégée de toute lumicre. Cette
expérience lui permit de mettre en avant que 1’'uranium émet un rayonnement spontané qu’il
nomma « rayons uraniques ». Marie Curie, en 1898 découvrit que la pechblende, roche
composée d’oxyde d’uranium, est émettrice de rayonnements en plus grande quantité que
I’uranium seul. Elle en déduisit qu’elle contenait d’autres rayonnements plus actifs. Avec son
mari Pierre Curie ils découvrirent deux nouveaux éléments : le polonium et le radium, Marie

Curie donna le nom de "radioactivité" a ce phénomene physique [1].

I.1.1. Définition de la radioactivité

La radioactivité est la désintégration d’un élément pére instable vers un élément fils en
émettant de 1’énergie sous forme de rayonnement. L’activité d’un matériau radioactif est le
nombre de désintégrations par seconde, exprimée en Becquerel (Bq), 1 Bq correspond a une
désintégration par seconde. Elle se calcule a partir du nombre de noyaux radioactifs et de la
période du radionucléide (I.1). La période radioactive est le temps nécessaire pour que le

nombre de noyaux initiaux (N) soit divisé par deux [1].

_ _ n(@
A =AN =N (I.1)

Avec :

A : activité d’un radionucléide [Bq]
A : constante radioactive [s™1]
N : nombre de noyaux radioactifs

T1 /y période du radionucléide [s]
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1.1.2. Lois de la décroissance radioactive

Soit une substance radioactive contenant N noyaux instables a ’instant t. En absence de tout
apport externe d’énergie, la variation du nombre de noyaux se désintégrant par unité de temps
dt est proportionnelle au nombre de noyaux présents a I’instant t ;

dN _
Ll 1.2)

La solution de 1’équation de décroissance radioactive simple s’écrit :
N(t) = Nye (1.3)
La période radioactive est par définition le temps T nécessaire pour que la moitié du

nombre N de noyaux initialement présents se soit désintégrée :

N,

N(T1/2) = 70 (L4)
En utilisant la loi de décroissance exponentielle, un simple calcul permet de montrer que :

in2
T = - (L5)

Si on exprime le temps en tranches équidistantes de la période radioactive T de la forme :
t=nT avecn=0,1,2,3, .....

La relation d’évolution de la loi de décroissance s’écrit alors :

In2

N(t) = N(nt) = Nye~ 7 T (1.6)
N(n) = Nye ™ n2 (1.7)
N(n) =22 (1.8)
L’activité est donc le taux de désintégration par unité de temps.

A== (1.9)
Soit :

A(t) = AN(t) = (ANp)e ™ (1.10)

A(t) = Age ™ (L11)

L’activité est exprimée par Becquerel et notée Bq. 1 Bq est équivalent a une désintégration
par seconde. Lorsque celle-ci est rapportée a une unité massique (Bg/kg) ou volumique
(Bg/l), nous parlons d’activité massique ou volumique. L’ancienne unit¢é de mesure de
lactivité est le Curie (Ci). Elle correspond a I’activité d’un gramme de radium (37x10°

désintégrations par seconde). 1 nCi correspond a 37 Bq. [2]
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I.1.3. Types de la radioactivité

La transformation d’un radio¢lément de 1’état instable vers 1’état de stabilité par 1’émission

d’énergie sous forme d’un rayonnement (« , 8, y) c’est un processus appelé désintégration [3]

On distingue principalement quatre types de désintégrations selon le tableau suivant :

Type de désintégration Equation
Désintégration a 4X - 423V + 3He
Désintégration 8~ X - 4V +e” +70
Désintégration B+ X - v+ et + v

Capture électronique CE 4X + e~ > , 4V + v

Tableau I.1. Les types de désintégrations

La fission spontanée est un processus de décomposition, dans lequel un noyau lourd instable

se divise spontanément et aléatoirement en noyaux plus légers.

On sait, depuis les premiers travaux de Stuc et BARNES (1959) et PRICE et WALKER
(1962) que la fission spontanée se créait a partir d'uranium 238 contenu dans le minéral

naturel treés lentement avec la constante de fission de 6.85.10-17 par année [4].

1.1.4. Filiation radioactive

On appelle filiation radioactive la série de désintégrations successives que subissent certains
noyaux lourds dont le temps de vie est de l'ordre du milliard d’années comme
1'238y, 232Th,*°K | dans laquelle I’atome instable se transforme en un atome moins instable
moyennant une redistribution de 1’énergie de liaison entre les différents nucléons du noyau de
cet atome. Le réaménagement interne du noyau pere conduit a un noyau fils qui s’il est lui-
méme radioactif conduit & un nouveau noyau, et ainsi de suite jusqu’a atteindre un noyau
stable. Chaque réarrangement donne lieu a 1’émission d’un rayonnement. Le passage du
noyau pere au noyau fils est caractérisé par les €quations d’évolution comme 1’indique la

relation (I.12) [5].

R E R PR B n
Xi X, oX3 - - Xn (I.12)
Ou X,, est I’isotope stable de la filiation radioactive, Ai est la constante désintégration qui est

s o £ In2
liée a la période : A = -
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D= —.N(6) = Ny(t) = Ny (0)eM¢ (L13)
SE= 4N — N () > Np(t) = Ny(0) 2 [ehit — et (L14)
2 1
A _ _
A,(t) = Ny(1).4, = A;(0) Az—le [e72at — e722t] (L15)

I.1.5. Equilibre séculaire

En physique nucléaire, I’équilibre séculaire est une situation ou la quantité d’un radio isotope
reste constante du fait que son taux de production (di, par exemple a la désintégration d’un
1sotope-parent) est égal a son taux de désintégration. Quand la période (T) du « pere » est tres
supérieure a celle des fils. L’activité du noyau fils augmente jusqu’a arriver au méme niveau

que celle du noyau pere et reste constante. [6]

Equilibre séculaire
(accumulation du *22Rn)

10.00
¢ Activité du radionucléide pére (***Ra)
& A0 anTIAmEReEe NN . 8 2 s s o o :
> AL
.‘3 . Ly
2 600 '
% /" Activité des radionucléides fils, ***Rn, **Po, et 214Po
e
T 4.00 - ¢
sv /
= /
2 /
i~
< 200 //
/
//
0.00 ¢ r r - :
0 2 4 6 8 10

La période des radionuclides fils (Nombres)

Figure L.1 : Equilibre séculaire du **’Rn

L’équilibre séculaire, est atteint aprés un temps égal a environ 10 fois la période du fils dont
la période physique est la plus faible d’ou la nécessité dans notre cas d’attendre 30 jours avant
de commencer [’acquisition. Cela peut facilement se comprendre a travers la figure

(I.1)[6].Les échantillons fermés hermétiquement doivent étre conservé pendant 30 jours pour
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atteindre 1’équilibre séculaire du ??°Ra avec ses descendants. Cette durée représente environ 8

fois la période radioactive du 2?Rn (T ?*’Rn= 3.8235 jour), comme le montre la figure (I.1).
I.2. Origine de la radioactivité dans I’environnement

I.2.1. Radioactivité naturelle

La population mondiale est toujours exposée a des rayonnements ionisants présents dans
I’environnement. 85% de cette exposition est due a la radioactivité naturelle [7] et chaque étre
humain est exposé approximativement a 3 mSv annuellement [8]. La radioactivité naturelle
existe depuis la naissance de 1’univers et est causée par des radioé¢léments a longues demi-
vies, présents dans la crofite terrestre. Elle se trouve dans les roches, les sols, les eaux, Iair et
méme dans le corps humain suite a 1’ingestion de denrées alimentaires. La radioactivité
tellurique est issue des trois familles radioactives naturelles dont les radionucléides
primordiaux de treés longues périodes, tel que I'uranium, le thorium et le potassium. Ces
radionucléides lourds ont tendance a se désintégrer en éléments plus légers. Qui peuvent étre
soit radioactifs ou non radioactifs. Le potassium radioactif se désintegre directement en
calcium ou en argon, tous les deux sont stables. Mais la désintégration de l'uranium et du
thorium est beaucoup plus intéressante : ces éléments se désintegrent a travers une série
d'éléments radioactifs (y compris le radon) jusqu'a atteindre le plomb stable. Les familles
radioactives de I'uranium et du thorium, en plus du potassium radioactif représentent une
bonne partie du rayonnement sur terre. Ils fournissent environ les trois quarts du rayonnement

que les humains recoivent de la nature [8].

1.2.1.1. Famille du potassium (*’K)

Le potassium est présent dans la nature sous forme de trois isotopes naturels : ¥K (93,258%)),

40K (0,0117%), 'K (6,7302%). Le *“)K est le seul isotope radioactif du potassium naturel.

40 1.277(3) - 10°fa .
19 K *

Figure 1.2 : Schéma de désintégration de 19K
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Sa demi-vie est de 1.2 77 x 10? ans. Le “°K se désintégre directement en *°Ca (89%) et en
“Ar  (11%) par capture électronique et émission S, suivi par une

désexcitation yde1.46 MeV ,comme le montre la figure (1.2).

1.2.1.2. Famille d’uranium

L’uranium est un élément chimique radioactif sous forme d’un métal blanc argenté dur,
présent a 1’état naturel en quantité significative sur Terre. Il est essentiellement composé de
trois isotopes dont les proportions atomiques sont les suivantes : 2**U (0.0055 %), 2*°U (0.72
%) et 28U (99.275 %). Le nom d’uranium a été donné en I’honneur de la planéte Uranus, lors

de sa découverte en 1789 par le physicien allemand Martin Klaproth.

Les rayonnements émis par ’uranium sont principalement de type alpha. L'uranium a 17
isotopes, tous radioactifs, dont 3 seulement sont présents a I'état naturel : 23U ; 2°U et 2*U
[9]. Dans notre travail on va s’intéresser 4 la famille de 1’uranium ?*8U (4n+2). Ce dernier a

une demi-vie trés longue (4.47 x 10° années) [10].
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Figure 1.3 : Chaine de désintégration de 1’***U

Sa décroissance jusqu’au 2%Pb stable est un processus qui s’étale sur 14 désintégrations
(3*Th, 2mPa, 24U, 2°Th, 22Ra, 22Rn, 2'8Po, 24Pb, 21Bi, 21*Po, 21°Pb, 2'9Bi, 2%Po) avec

émission de 8 particules a et 6 particules [, suivi par émission de rayonnement y (figurel.3).

1.2.1.3. Famille du thorium

Le thorium est un métal gris découvert en 1828 par le chimiste suédois Berzelius. C’est le

deuxieme élément de la série des actinides. Certaines de ses propriétés le rapprochent, soit du
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titane, soit du cérium, soit du plutonium. Pratiquement 100% du thorium naturel est constitué
de I’isotope 2*>Th. La demi-vie du >**Th est trés longue (1.41 x 10'* années) [10].
Sa décroissance jusqu’au 2°*Pb stable produit 10 nucléides radioactifs significatifs (*?*Ra,

228 ¢, 228Th, #2*Ra, 22°Rn, *'°Po, 2!?Pb, 2!%Bi, 2'?Po, 2°8T1), avec émission de 7 particules a et

5 particules S, suivi par émission de rayonnement y (figure 1.4).

Z
&
/ . | 228¢ /
-

212gj / Emetteur
™\ [212pp B
Emetteur

| 2067y aetp

/ Emetteur
= :
N

Stable

Figure 1.4 : Chaine de désintégration de 1’232Th.

1.2.2. Radioactivité artificielle

La radioactivité artificielle est apparue dans les différents compartiments de 1’environnement
juste apres la seconde guerre mondiale [11]. Les sources radioactives artificielles sont
produites par I’homme, pour étre utilisées dans différents domaines, dans les réacteurs
nucléaires ou en traitant du combustible irradi¢ afin d’extraire les produits de fission. Les
retombés nucléaires sont des matieres radioactives artificielles qui se sont dispersées dans la
nature suit a des essais nucléaires effectués dans 1’atmosphére (ex: essais nucléaires Frangais
dans le sud Algérien), ou apres des accidents nucléaire (ex: Tchernobyl, Fukushima,
etc) [12].Des accidents dans des installations nucléaires civiles et militaires furent la source de
nouvelles explosions. Les accidents de réacteurs nucléaires les plus importants sont ceux de

Three Mile Island en 1979 aux Etat- Unis et de Tchernobyl en Ukraine en 1986 [13].
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I.3. Dosimétrie des rayonnements ionisants

En métrologie des rayonnements ionisants, la dosimétrie est une étape trés importante,
puisqu’elle quantifie et estime le danger généré par 1’utilisation de ces rayonnements. Afin
d’évaluer ce risque, il est nécessaire de calculer plusieurs parameétres tels que les doses de

rayonnements recus par le public et les parametres radiologiques associés.

1.3.1. Evaluation des doses

1.3.1.1. Débit de Dose Absorbée (ADR)

Le débit de dose absorbée détermine l'intensité d'irradiation (énergie cédée par le
rayonnement ionisant et absorbée par la matiere par unité de masse et de temps). Il s’exprime
en Gray par seconde (Gy.s™' ) dans le systéme international mais ’unité couramment utilisée
est le Gray par heure (Gy.h™! ). II est utilisé en physique et en radioprotection. Le débit de
dose absorbée dans 1’air (ADR) a 1 métre au-dessus du sol, qui sert a évaluer 1’exposition
externe au rayonnement provenant des radionucléides naturels 2*Ra, **Th et “°K, peut étre
calculé en utilisant la relation (1.16) fournie par "UNSCEAR” [7]et de la Commission

européenne [14]
D(nGy.h 1) = 0.4624g, + 0.621A 71, + 0.041A4,(1.16)

Ou Ag,, A rpet Ay sont les activités spécifiques de 2*Ra, 2*°Th et “°K.

1.3.1.2. Equivalent de Dose Efficace Annuelle (AEDE)

L’équivalent de dose efficace annuelle (AEDE) estime la dose recue par les adultes suite a
une exposition externe aux rayonnements gamma. Il s’exprime en Sv.y ! . Il peut étre calculé

a l'aide de I'¢équation (1.17) [7].
AEDE(uSv.y™1) = D(nGy.h 1) X 8760 h x 0.2 X 0.7Sv.Gy™! x 1073 (1.17)

Ou0.7Sv. Gy~ 1 est le facteur de conversion d’une dose absorbée en une dose effective, 0.2 est
le facteur de pondération (ou facteur d’occupation), qui implique que 20% du temps est

dépensé en plein air.

10
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1.3.1.3. Equivalent de Dose Annuelle des Gonades (AGDE)

La thyroide, les poumons, la moelle osseuse, les cellules des surfaces osseuses, les seins et
les gonades sont parmi les organes les plus radiosensibles du corps humain. Ils sont
considérés comme des organes d'intérét [15]. Par conséquent, la dose absorbée annuelle par
ces organes a la suite de I’exposition aux rayons gamma s’exprime a travers 1'Equivalent de
Dose Annuelle des Gonades (AGDE). Il peut étre déterminé a partir des concentrations des

activités du 22°Ra, 2*2Th et *°K en utilisant ’équation (1.18) [16]

AGDE(pSv.y™1) = 3.094p, + 4184, + 0.3144, (1.18)

1.3.2. Paramétres radiologiques

1.3.2.1. Radium équivalent (Raeq)

La distribution des radionucléides naturels 2?°Ra, ?*Th et “°K n’est pas uniforme dans les
phosphates. Par conséquent, le Radium équivalent (Ra,,) a €té€ introduit pour estimer le
niveau d'activité réel de ces radionucléides et pour évaluer les risques des rayonnements

associés a leur présence dans les matériaux de construction. Il est défini par I'équation (1.19)

[17].
Raq = Agpg + 14347, + 0.0774x (1.19)

oll Apg, A rpetAgsont les activités spécifiques de 2*°Ra, 23Th et *°K, respectivement en
Bq.kg-1. Cette formule est obtenue en considérant que 370 Bq.kg-1 de ?*°Ra, 259 Bq.kg-1 de

232Th et 4810 Bq.kg-1 de *°K produisent la méme dose équivalente de rayonnement y.

1.3.2.2. Indices de risques externe et interne (Hex, Hin)

Afin d’évaluer les effets des rayonnements gamma externes issues des phosphates, I’indice de
risque externe (Hex) a été introduit par Beretka et Mathew comme 1’indique la relation (1.20)
[18]. La valeur de Hex doit étre inférieure a 1 pour garantir une utilisation stire des matériaux
de construction, qui correspond a I’activit¢é maximum du radium-équivalent Raeq (370

Bq.Kg™1).

— Ara | Amn , Ak
Hex = 370 T 259 + 4810 (1.20)

L'indice de risque interne (Hin) est utilisé pour quantifier ce risque par la formule (1.21) [17].

— Ara | At , Ak
Hin = 185 + 259 + 4810 (L21)

11
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Ces deux indices doivent étre inférieure a 1’unité pour que le risque d'irradiation soit

négligeable [45].

1.3.2.3. L’exces de risque de cancer a vie (ELCR)

L'exposition aux rayonnements ionisants est la principale cause de cancer, méme les faibles
doses peuvent augmenter le risque de développer une maladie aussi dangereuse. Au fil du
temps, 1'exposition a un Sievert augmente a vie le risque d’un cancer mortel de 4% et le risque

d'anomalies héréditaires a I'avenir de 0,8% [19].

L'exces de risque de cancer a vie (ELCR) peut étre calculé en utilisant I'équivalent de dose

efficace annuelle (AEDE)
ELCR = AEDE x DL X RF (1.22)

Ou (DL) la durée de vie estimée a 70 ans et le facteur de risque (RF) qui correspond aux effets
stochastiques, et qui est estimé a 0.05 Sv-1 pour le public et les travailleurs selon la CIPR 60,

en utilisant la relation (1.22) [20].

12
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Ce chapitre passe en revue les diverses maniéres dont s’effectuent les interactions
rayonnements matiere. Dans la premicre partie de ce chapitre Nous nous limiterons aux
processus d’interactions des photons avec la maticre. La deuxiéme partie du chapitre décrit le
principe de la spectroscopie gamma en utilisant un détecteur a semi-conducteur dans le cadre
de I’analyse de la radioactivit¢ environnementale. On présente alors une introduction au
principe de fonctionnement des détecteurs a semi-conducteur (germanium hyper pure) et les

criteres utilisés pour caractériser leurs performances (efficacité, résolution).

II.1Interactions photon-matiére
Il est important de rappeler quelques bases sur 1’émission des photons et les interactions

de ces rayonnements avec la matiere.

rayonneme nt
|

Mon ionisam ionisant
{ondes radio, TV
visible, IR, micro-ondes)

Indirectement ionisant [CHrectement ionisant
Photons (X,
AeULTOnS
¥)
| | Particules Particules
] chargées lépéres chargées lourdes
[négatons. {proton o lons
Particules chargées secondaires positons ) lourdes)

Exeitation, wonisation (chaleuar, modifications chimigues, et physico-chimigues)

Figure II.1 : représente la Classifications des rayonnements

Les photons sont des rayonnements €lectromagnétiques sans masse en repos, et tres
pénétrants dans la matiere. Deux famille de photon se manifeste dans la nature, dont les
Rayons X d’origine ¢€lectronique émis lors de la désexcitation d’un atome (il s’agit de
freinage bermsstrahlung : Un électron incident passant a proximité du noyau est freiné et

dévie de sa trajectoire. Lorsqu’un électron libre subit une décélération, il libére une

13
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partie de son énergie aux photon qu’il émit) et leur gamme d’énergie est 9 plus restreinte

dépassant rarement 100 keV.

Et aussi le rayonnement Gamma d’origine nucléaire, ils sont émis lors de la
désexcitation d’un noyau et leurs énergies sont comprises dans une gamme allant de

quelques keV a quelques MeV [21].

L'interaction des rayonnements électromagnétiques avec la matiere est caractérisée par
le fait que chaque photon est individuellement absorbé au cours d'un seul événement
[22]. Le type d'interaction dépend du matériau traversé et de 1'énergie du photon incident
[23]. Ces rayonnements peuvent interagir principalement par trois -effets:effet

photoélectrique, effet Compton et la création de pair e+/e—.
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Effet photqélectrique / Production de paire 1
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o
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Numéro atomique de I'absorbeur
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Energie du photon incident

Figure II.2 : Prédominance du type d'interaction en fonction de 1'énergie et du numéro
atomique du matériau.
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I1.1.1. Effet photoélectrique

Un photon peut entrer en collision avec les électrons des couches internes d’un atome. I1
consiste en 1’absorption compléte de 1’énergie d’un photon par un atome, 1’énergie du

photon étant transférée a un électron du cortege atomique qui se trouve éjecté.

@ Photoélectron

T“—"th—Eg

E = h,l/[]

Figure II. 3 : effet photoélectrique

On qualifie alors cet électron de photoélectron. Celui-ci emporte une énergie cinétique :
E=E,—E =hv-E (IL.1)
Tel que E,est ’énergie du photon et E;’énergie de liaison de I’électron dans 1’atome.

[24]

Pour que I’effet photoélectrique se produise, il faut que le photon cede a 1’électron une
énergie supérieure a son €nergie de liaison. Celle-ci varie, pour les couches les plus

internes de I’atome. et il est dominant pour les photons de faibles énergie [25].

I1.1.2. Effet Compton

L’effet Compton c’est un processus d’interaction élastique entre un photon incident vy
d’énergie E, avec un €lectron atomique, ou le photon incident est diffusé d’un angle 6

par rapport a sa direction origine et transfere une partie de son énergie a I’¢électron éjecté
vers une direction faisant un angle ¢ par rapport a la direction initiale avec une énergie

cinétique Te.

E, =E,+T, (1L.2)
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L’¢énergie E,» du photon Compton diffusé peut €tre exprimé en fonction de I’angle 6 de
diffusion du photon et de I’énergie du photon incident E,, = hv et elle est donnée par la

relation ( I1.3) [26].

Ey

By =% (IL3)

me*cz(l—cos 0)

oll myc?=511keV est I’énergie de masse au repos de I’électron, 0 I’angle de diffusion

du photon et E), I’énergie du photon incident.

o | |-_'|_'". 1 -\.i-\.-" 4

o \k’\ T = hiyg — hv
3 REES EEEEE TLLLL

\

| i - | 1

(&N |

I'. I"._ _." _,."I |
\—/

—

— T v = hi

Figure II .4 : Processus de I’effet Compton

Au contraire de D’effet photoélectrique, 1’effet Compton concerne les électrons
atomiques appartenant a des couches extrémes de 1'atome (les moins liés) car ils sont les

plus nombreux.

L’énergie de I’¢électron Compton dépend de 1’angle de diffusion du photon.

(6 = 0 (Fond compton) : E, = E,"=>T,_ =0 ) (IL.4)
6 = m (Front Compton) : T,_ = % (IL.5)

2hv

La probabilité d’interaction par effet Compton est proportionnelle au numéro atomique
du matériau ; la diffusion Compton est donc favorisée dans les matériaux lourds sauf

exception des métaux de transition comme le cuivre [24].
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I1.1.3. Création de paires

Ce processus se produit pour des photons tres énergétiques passant a proximité d’un
noyau. Le photon incident se matérialise sous forme d’une paire électron-positron (e-,
e+) de méme masse et de méme énergie cinétique. C’est une réaction a seuil qui n’est
possible que pour des énergies des photons incidents Ey > 2mec? = 1.022Mev[27].
En fin de trajectoire la rencontre d’un positron et d’un négaton donne naissance au
phénoméne d’annihilation. L’énergie de masse au repos de ces deux électrons (1.02
MeV) est libérées sous forme de 2 photon d’annihilation d’énergie 0.511 MeV chacun,

émis en sens opposé sur méme direction [28].

Electron (E AIV,‘ o 11N 4

Figure II.5 : phénomene de création de paires

I1.2 Spectrométrie gamma

La spectrométrie y est une méthode de mesure rapide, non destructive et multi-
élémentaire pour détecter et quantifier les rayons gamma €émis par les radionucléides
dans différents échantillons radioactifs artificielles ou naturels. Les photons y émis par
I’échantillon vont interagir avec le matériau du détecteur en déposant tout ou partie de
leur énergie pendant une durée donnée. Les différents événements produit (photo-
électrique, Compton et création des paires) seront classés dans un histogramme ou
spectre en fonction de I’énergie déposée, il est possible d’identifier les différents
radionucléides (analyse qualitative) et de déterminer leurs activités spécifiques dans

I’échantillon (analyse quantitative) [29].
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I1.2.1. Chaine de détection

L’ensemble de détection permet de mesurer un signal issu de [’interaction des
rayonnements ionisants avec le cristal de germanium, de I’amplifier et de le mettre en
forme en vue d’une analyse ultérieure. La chaine d’acquisition est composée de cinq
parties (Figure II.6) : les sources radioactives (échantillon), le détecteur (dont la partie
sensible est un cristal de germanium), le préamplificateur, 1’amplificateur, le
convertisseur analogique-numérique (ADC) ainsi que ’analyseur multi-canaux (MCA)

[24].

— —

AMC

T

Cl 5 Analyseur [\\‘m I

“——r— Préampli

H.T

Figure 1.6 : Schéma de I’ensemble de détection.

% Le Détecteur: La détection des rayonnements est fondée sur les phénomenes
d’interaction avec la maticre ; les détecteurs permettent de connaitre la nature, le
nombre, et 1’énergie des particules émises par les sources radioactives. On peut
distinguer principalement deux groupes de détecteurs d’apres leurs principes de
fonctionnement : ionisation de la matiere par le rayonnement incident (compteur
Geiger-Muller, semi-conducteurs); excitation atomique des orbitales électroniques
(détecteurs scintillants type Nal (TI)) [30].

% Alimentation haute tension: Tous les détecteurs de rayonnement gamma
exigent une alimentation a haute tension pour fournir le champ électrique qui collecte
la charge produite par l'interaction de rayons gamma dans le détecteur [31].

% Un préamplificateur : Son role est de fournir une impulsion de tension dont

I’amplitude sera proportionnelle a 1’énergie déposée au niveau du détecteur.

¢ L’amplificateur : réalise deux taches essentielles : la mise en forme du signal et son

amplification. [24]. 1l est placé a la suite du préamplificateur pour réaliser la mise en
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forme du signal.Le signal en tension est ensuite traité par 1'amplificateur principal (ou
amplificateur de mise en forme) ou il est mis en forme et amplifi€ de manicre a
optimiser le rapport signal/bruit (S/B). La mise en forme du signal se fait avec une
différenciation et une intégration qui résulte une impulsion courte par rapport au temps
de descente du préamplificateur. L'amplificateur doit répondre aux mémes exigences
que celles requises pour le préamplificateur en ce qui concerne le bruit, la linéarité et la
stabilité [29].

% L’ADC : est un convertisseur analogique-numérique qui permet de convertir
I’impulsion du signal électrique fourni par ’amplificateur en une valeur numérique. La
sortie de I’ADC est enregistrée dans une mémoire qui posséde autant d’adresses que le
maximum de numéro de canaux servant a découper le spectre final [33].

% Analyseur multicanaux :L’analyseur multi-canaux sert a collecter et enregistrer
classer les évenements issus de I’ADC dans différents canaux : chaque canal correspond
a une énergie. Cela permet d'obtenir un spectre en temps réel dans lequel 1'énergie
déposée dans le cristal est reliée au numéro de canal et le nombre de coup dans un canal
donné, et elle est proportionnelle aux nombres de photons ayant déposé la méme [34].

% Le logiciel de traitement et d’analyse du signal ; Génie 2000 permet de visualiser
en temps réel la sortie de I’analyseur multi-canaux, a savoir un spectre avec en abscisse
le numéro de canal et en ordonnée le nombre de coups dans ce canal. De manicre a
pouvoir identifier les désintégrations radioactives mises en jeu, le spectre doit étre
étalonné en énergie. Cela consiste a établir une relation linéaire entre le numéro de canal
et ’énergie déposée dans le cristal. Le spectre obtenu est alors un ensemble de pics

distribués en énergie se rajoutant a un fond [35].

I1.2.2 Détecteurs des rayonnements gamma

11.2.2.1. Scintillateurs

Les détecteurs a scintillation se basent dans leur fonctionnement sur 1’émission de
rayonnement de fluorescence a partir de I’excitation du matériau scintillant par les
photons y a détecter. Ces photons lumineux sont ensuite convertis en un signal ¢électrique
exploitable en passant a travers un photomultiplicateur, ou ils sont transformés en
¢lectrons par effet photoélectrique au moyen d’une cathode, puis amplifiés a ’aide
d’une série de dynodes et enfin recueillis par une anode. Pour les mesures en

spectrométrie vy, le scintillateur le plus utilis¢ est ’iodure de sodium dopé au Thallium
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(Nal(T1)) grace a son rendement intrinséque de détection élevé (6.102 a 1332 keV) et
son colt moindre. Mais son domaine d’application se limite a la mesure des
radionucléides émetteurs Yy mono-énergétiques a cause de sa faible résolution en énergie

(80 keV a 1332 keV).

11.2.2.2. Détecteur a semi-conducteurs :

Les semi-conducteurs sont des matériaux qui possédent les propriétés d’un isolant et
d’un conducteur en méme temps. Autrement dit, ils sont a la base des isolants et suite a
une excitation ils deviennent conducteurs. La conductivité électrique dans un semi-
conducteur dépend de deux bandes [36; 37]: la bande de valence a l’intérieur de
laquelle il y a des électrons responsables des liaisons covalentes et la bande de
conduction dans laquelle les électrons peuvent se déplacer librement (figure 11.7). Ces
deux bandes sont séparées par la bande interdite que les électrons ne peuvent franchir

que suite a une excitation extérieure (absorption d’un photon, chauffage intense ...).

E M
Bande de conduction
Ec
Eg Bande mterdite
Ev
Bande de valence

Figure I1.7: schéma des bandes d'énergie dans un solide cristallin. Ec est I’énergie de la bande

de conduction, Ey I’énergie de la bande de valence et Eg la largeur de la bande interdite

Le détecteur semi-conducteur a base de germanium est couramment le plus utilisé en
spectrométrie y, grace a sa bande interdite la plus étroite, la possibilité de créer le plus
grand nombre de porteurs de charge pour un dépot d’énergie donné et sa capacité de

minimiser les fluctuations statistiques dans la mesure.
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Figure II.8 : schéma représentatif des composantes d’un détecteur
Germanium ultra pure.

Il existe deux types de détecteurs germanium : les détecteurs compensés au lithium Ge(Li) et les
détecteurs au germanium ultra pur Ge(HP). Les détecteurs germanium compensés au lithium
sont fabriqués de la méme facon que les détecteurs silicium compensés au lithium. Ce type de
détecteur a été commercialis¢ depuis le début des années 60 jusqu’au début des années 80 [32]
Les détecteurs germanium sont les détecteurs qui présentent les meilleures performances pour la

détection de photons dans un large intervalle d’énergie (20 keV a 1,5 MeV) [24]. Dans notre

étude en s’intéresse d’un détecteur au germanium ultra pur Ge(HP) coaxial (figure I1.8).
I1.3. Principales caractéristiques d’un détecteuren spectrométrie gamma

11.3.1. Efficacité de détection

L’efficacité de détection est un paramétre important dans I’analyse quantitative d’une
mesure. Expérimentalement en spectrométriey, on mesure 1’aire du pic d’absorption
totale déposé au niveau du détecteur par une intensité de photons issu d’une source

radioactive [S]. On distingue deux efficacités [38].

Pefficacité intrinséque &;,,;, du détecteur, définissent la fraction de photons détectés
dans le détecteur par rapport au nombre de rayonnements ayant pénétré le détecteur, est

donnée par :

Eint = Nasc (IL6)

Nombrederayonnmentsarivant auxdetecteur
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L’efficacité absolue &, définissent le rapport entre le nombre de photon détecté sur le

nombre de rayonnements émis par la source comme suit :

= Nagt (I1.7)

N¢mis

Eabs

I1.3.2. Résolution en énergie FWHM

La résolution en énergie mesure la capacité d’un détecteur a séparer les raies dans le

spectre.

Coups
Hauteur de pic

FWTM

Continuum (background)

Egic Energie [keV]

e Figure I1.9 : Définition de la résolution pour un pic parfaitement gaussien

La résolution FWHM : est la pleine largeur du pic mesurée a mi-hauteur (Figure I1.9).

Et AE (exprimée en KeV).
FWHM = % (IL8)

I1.3.3. Temps mort :

Le temps de traitement d’une impulsion (le temps minimum entre deux impulsions
successives) s’appelle le temps mort. Ce dernier est une caractéristique importante du
systeme. Il est important d’avoir un temps mort le plus petit possible pour éviter de
perdre trop d’impulsions. Le nombre de données perdues a cause de ce temps mort

devient significatif quand le taux de comptage devient élevé [39].
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Chapitre 111 Etude expérimentale

Ce chapitre est consacré, dans la premiere partie, a la description du matériel utilisé
dans notre travail (spectrometre gamma ou chaine de mesure, le logiciel de spectrométrie utilisé
et méme les échantillons) d’une part, et d’autre part a la présentation des méthodes d’analyse.

Cette partie est nécessaire a la compréhension de toutes les étapes respectées pendant

I’expérience,
II1.1. Présentation de la zone d’étude

III.1.1. Situation géographique du site

Le gisement de Kef Essennoun, principale source d’alimentation de 1’usine de traitement, fait
partie du bassin phosphaté de Djebel Onk. Il se situe au Nord-est de 1'Algérie a environ 100 Km
au Sud de la ville de Tébessa et a 20 Km de la frontiere Algéro-tunisienne (Figure. I1I.1), a

l'extrémité orientale des monts des Nememcha.

— —_—
Espagies s1oer
N—"_ =
T H

i Dj. Onk-,_{

vaf,.fi‘ Algeria .

@y & Djemi
@ Djema

- Indice of phosphate
B - Locality

=
g Bled Er Rémita 0O 2 4 © 3 10km.
2 2O Midés S ————

Figure IIL.1 : Carte de situation géographique Djebel Onk
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Ce bassin minier renferme cinq gisements de phosphate qui sont: le gisement de Djemidjema, gisement
de Djebel Onk Nord, gisement de Bled El Hadba, gisement d’Oued-Betita, et le gisement de Kef

Essennoun (voir figure I11.1). Ce dernier fait I’objet de notre travail
II1.2. Techniques d’échantillonnage

II1.2.1. Echantillonnage

Un ensemble de 03 échantillons ont été prélevé de différentes couches géologiques du gisement

de Kef Essennoun comme il est illustré dans le tableau III.1 ci-apres:

Code Couche géologique de prélevement
KS-01 Marnes Calcaires du thanitienenférieur, épaisseur de la couche 28 metres.
KS-05 hantillon pris de la couche phosphatée principale, partie médiane composé de phosphate

beige de structure a grain grossier et de texture friable.

KS-07 hantillon prélevé au niveau de la couche de calcaire marneux de couleur blanchatre avec

des inclusions de limonite.

Tableau III.1 : représentation des points d’échantillonnage en fonction de la couche géologique.

Les échantillons sont mis dans des sachets en plastique libellés et transférés au laboratoire pour

préparation et analyse

I11.2.2. Préparation des échantillons

Apres prélevement, les 03 échantillons du minerai de phosphates ont subi les opérations de
concassage, quartage, malaxage et broyage au niveau de 1’atelier de prétraitement (figure II1.2)

et avant d’étre expédiés vers les laboratoires du CRNA.

Figure IIL.2 : ) roche de phosphate, (2)machine de concassage, (3)broyage, (4tamisage
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Les différentes machines utilisées sont identifiées dans la figure III. 2. Au niveau du CRNA, les
échantillons sont séchés dans un four a une température de 110 °C pendant 24 heures afin
d’éliminer ’humidité. Apres le séchage les échantillons ont ét€ broyés et tamisés a 2 mm, pour
éliminer les particules de tailles supérieures. Le matériel utilis€é dans la préparation des

échantillons est présenté dans la Figure (I11.3) :

7

Figure I11.3 : Matériels utilisés pour la préparation des échantillons

Apres homogénéisation, une quantité de chaque échantillon (échl m=129.24g, éch2
m=187.62g, éch3 m=170.96g) a été conditionnée dans des portes échantillons (boite pétrie)
(Figure I11.4).

Figure I11.4 : Conditionnement des échantillons.
Ces boites ont été pesées, scellées et stockés durant une période de 35 jours (~ 10 fois la

période) pour assurer 1’équilibre séculaire.
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I11.3. Analyse spectrométrique

II1.3.1. Instrumentation

Le détecteur utilisé est un modele de détecteur Ge(HP) coaxial de type p, GX-3519, fabriqué
par Canberra et est généralement utilisé pour 1'analyse spectrométrique gamma de routine dans

le laboratoire environnemental (figure IIL.5).

Figure I1L5 : La chaine de spectrométrie gamma avec un détecteur a semi-conducteur Ge (HP)

Le détecteur a une efficacité relative de 35%, et une résolution de 1,8 (keV) pour le rayon
gamma Co a 1332 (keV). Le détecteur est entouré de blindages en plomb de 100 mm
d'épaisseur (Canberra 747 Series Lead Shield), avec des revétements de 1 (mm) d'étain et 1,6
(mm) de cuivre pour réduire la contribution des rayons X du plomb au spectre, le blindage
garantit l'obtention d'un bruit de fond faible nécessaire aux mesures de la radioactivité
environnementale (Canberra Industries, 2008b). Le détecteur est connecté au DSA-XL
Canberra (Digital Signal Analyzer) qui assure toutes les taches électroniques conventionnelles
associées, comme l'amplificateur, 1'analyseur multicanal et I'alimentation haute tension. De
maniere a améliorer la résolution du détecteur, celui-ci doit étre refroidi, ce qui diminue
I’agitation thermique des porteurs de charges. Le détecteur est maintenu sous azote liquide
durant la manip. Tous les équipements sont gérés par le logiciel Genie2000 (Canberra

industries/Mirion Technologies, 2000).

I11.3.2. Etalonnage de la chaine de mesures

Dans les processus des mesures de radioactivité par spectrométrie vy, il est nécessaire d’établir

un étalonnage en énergie (analyse qualitative) et un étalonnage en efficacité de la chaine de
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détection (analyse quantitative) [41]. La source étalon émettrice gamma utilisée pour la

calibration en énergie est une source mixte contenant 10 radioéléments avec des activités bien

définis.

I11.3.2.1. Etalonnage en énergie

La premiere étape du travail avant toutes mesures, est la calibration en énergie de la chaine de

spectrométrie gamma. Dans cette étude en utilisant une source radioactive ponctuelle dont leurs

énergies gammas sont bien connues. La chaine de spectrométrie utilisée a été étalonnée a 1’aide

d’une source d’!*?Eu. Le spectre gamma a été collecté durant un temps de 500secondes. Ainsi,

le tableau (II1.2) représenter les valeurs des énergies et des canaux.

E (keV) Canal
121,78 330
244,66 661
34431 930
778,87 2103
964,01 2603
1112,04 3003
1408,02 3803

Tableau IIL.2 : Les valeurs des énergies et des canaux d’europium-152

La courbe d’étalonnage est représentée sur la figure I11.6 ci-apres.
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Figure I11.6 :

—T— —T— —T — —T
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Canal

droite d’étalonnage de la source d’europium-152.

Cette calibration en énergie consiste a déterminer la droite de I’énergie en fonction du numéro

du canal.
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L’équation du premier ordre de 1'é¢talonnage en 1'énergie peut décrire correctement les données.

On aura ainsi :

E =037C —3.454 (IIL.1)

I11.3.2.2 Etalonnage en efficacité

Pour ¢tablir la relation entre 1’efficacité et I’énergie, il est nécessaire d’acquérir un spectre
calibré en énergie des sources radioactives standards connues, pendant un temps suffisamment
long pour obtenir des pics avec une petite incertitude. Le but de 1’étalonnage en efficacité du
détecteur est d’établir le rapport entre 1’aire nette du pic de radionucléide d’intérét et sa

concentration d’activité dans 1’échantillon mesuré.

€= "t (IIL.2)
=1 ,

Ou:

e: Efficacité du détecteur ;

N : Intensité du pic d’absorption totale ;

A : Activité de la source au temps de mesure ;
y: Rapport d’embranchement ;

t. : Temps de collection

L’erreur sur I’efficacité mesurée est calculée a partir de la loi de propagation des erreurs.
L’incertitude sur la mesure de 1’efficacité du détecteur est donnée par la relation suivante :

G MON I )

N A 14 tc
Avec :
AN :Erreur sur I’intensité du pic d’absorption

AA =0.05 : Erreur sur I’activité de la source ;
Ay =0.01g : Erreur sur le rapport d’embranchement ;
Atc : Erreur sur le temps de collection (négligeable).

La premiére mesure consiste a déterminer I’efficacité du détecteur en utilisant une source mixte.
Une quantité de cette source (m=18.5 g) estmélangé dans une matrice de phosphate et mesurer

pendent 3000s. Cette matrice a été préparée dans une boite cylindrique (boite pétrie). A partir
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du spectre des raies gamma obtenu, 1’efficacité absolue est calculée pour chaque pic d’énergie

en utilisant 1’équation (III.2). Les résultats sont indiqués dans le tableau III.3.

Element Energie Tz Aq(t) €
(keV) (jour) (Bq) Y% (%)

Am 59.84 | 158007.15 2349,9 36% 6.19 +0.32
1%Cd 88 461.9 7763,8 | 3,63% 7.72 + 0.40
Co 122.06 271.81 5693 | 85,51% 7.29 + 0.37
Co 136.4472 271.81 569,3 | 10,71% 7.1 £ 0.38
¥Ce 165.8575 137.641 636,3 | 79,90% 6.05 + 0.31
138n 255.17 115.09 770,6 | 2,11% 4.62 + 0.39
SICr 320.08 27.704 774,02 | 9,87% 3.01 £ 0.17
138n 391.698 115.09 770,59 | 64,97% 3.39+ 0.17
85Sr 514.0048 64.85 717,29 | 98,50% 2.37 + 0.12
37Cs 661.657 10975.76 1175,73 | 84,99% 226+ 0.11
8Y 898.04 106.63 1865,84 | 93,90% 1.55 + 0.08
“Co 1173,23 1925,327 1383,14 | 99,85% 1.33 + 0.07
“Co 1332,492 1925,327 1383,14 | 99,98% 1.21 +0.06
8Y 1836,063 106,63 1865,84 | 99,32% 0.88 + 0.05

Tableau II1.3 : caractéristiques expérimentales de la source mixte, et les valeurs d’efficacité

Par la suite, ces valeurs ont été ploté sur ORIGIN afin d’obtenir une courbe de variation de

I’efficacité en fonction de I’énergie (voir figure I11.7).

0,08 E
0,07 %
0,06
1 Data: Datal_B
0,05 + Model: ExpDect
iU ] )
= Chi"2 = 4.6804E-6
2 0,04 RA2 = 0.99486
o
4= 1 ) 0.01104+0.00131
e 0,03 - A1 0.092 +0.00329
t1 285.58468 +23.48174
0,02
0,01
0,00 1 + 1 + I+ 1t Tr - 1 - T 1T * T * 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800 2000
Energie

Figure III. 7 : Courbe d’efficacité expérimentale du détecteur (mixed source) en fonction de 1’énergie
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La courbe est un fit exponentiel de 1°" ordre tel que 1’équation sous la forme

E

€ =0.011+0.092¢ ¢ (1IL.4)

La courbe représentative de I’efficacité en fonction de 1’énergie représenté dans la figure (II1-7),
cette courbe est utilisée pour déterminer les efficacités des éléments inconnus tel que (K-40, Th-
232, Ra-226) et ceci afin de calculé les activités de ces radionucléides présents dans
I’échantillon. En effet, connaissant I’énergie du radionucléide en question on peut déduire la
valeur de son efficacité¢ de détection, a partir de la courbe, et la reporter dans I’expression de

[’activité.

II1.3.3. Analyse quantitative

Le radionucléide “°K, est émetteur des rayons gamma qui peuvent étre détectés directement 2
partir de la raie 1460,82 keV. Par contre le **°Ra et le *>Th ne sont pas émetteurs de rayons

gamma.

Dans le cas de ces radionucléides non émetteurs de rayons gamma directs, on peut les déduire a
partir de certains de leur descendants émetteurs gamma qui possedent une probabilité
d’émission gamma significative, a condition qu'ils soient capables d'entrer en équilibre avec
leurs parents au cours dune période temporelles raisonnable. L’activité du *?°Ra sera
déterminée a partir des raies 351.93 keV du *'*Pb et 609.32 keV du 2*Bi. Le *?Th est évalué
par la raie 238.632 keV du ?>Pb et 911.204 keV de ***Ac.

A partir de la courbe de la figure III.7 et I’équation 11L.4, les efficacités de ces radioéléments
sont données dans le tableau II1.4. Par la suite, les activités spécifiques des radioéléments dans

les phosphates sont calculées a partir de la relation suivante :

A, =" (I1L.5)

Extoxy*m
A @ Activité spécifique , N : surface nette du pic de 1’échantillon, N, : surface nette du pic du

bruit de fond, t.: Temps de comptage en seconde., ¥ : : Rapport d’embranchement, m:Masse de

I’échantillon en (kg), €: Efficacité pour une raie donnée.
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Famille Elément Energie Efficacité
(keV)
Ac-228
Th-232 911,204 0,0145
Pb-212 238,632 0,0495
K-40 K-40 1460.82 0.0106
Bi-214 609,32 0,0225
Ra-226
Pb-214 351,9321 0,0378

Tableau II1.4 : I’efficacité correspondante aux radioéléments et leurs descendants

L’erreur sur I’activité spécifique est déterminée par la formule suivante :

b= () + () + ()4 () (IL6)

Les principales erreurs commises lors de ’analyse des échantillonnes des phosphates sont :

(AN) : L’erreur sur I’intensité du pic d’absorption totale
(Am=0.01) : L’erreur sur la masse de I’échantillon
(4¢€) : L’erreur sur I’efficacité du détecteur

(4y=0.01) : L’erreur sur le rapport d’embranchement.
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Chapitre IV Résultats et discussion

Dans ce chapitre, nous allons présenter les résultats de mesures des activités
spécifiques des radionucléides naturels présents dans les 3 échantillons de Phosphate
collectés de gisement de Kef Essenoun ainsi que leurs impacts radiologiques sur la santé de

travailleurs (miniers). Nous allons également comparer ces résultats aux normes mondiaux.

IV.1. Mesure d’activité
Les échantillons de phosphate ont été placés sur le détecteur et les mesures est effectuées
pendant 24h. L’acquisition et le traitement de données a été effectuée au moyen du logiciel

Génie 2000. De ce fait, les résultats obtenus sont illustrés sur la figure IV.1 ci-apres.
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Figurel V.1 : Le spectre obtenu représente les pics d’absorption totale des différents radioéléments

présents dans 1’échantillon.

Les concentrations des activités de 1’>*Ra, *Th déduites a partir de leur descendant et celle
du *°K présents dans les échantillons de phosphate étudiés sont données dans le tableau

av.1).
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Activité spécifique (Bq/Kg)

Elément KS-01 KS-05 KS-07
Pb-212 183+1.1 65.5+£3.7 2.1+£0.2
Ac-228 19+2 79.4£4.6 22+0.6
Th-232 187+£1.5* 73.9+42* 22+04*
Pb-214 1349+7.3 829.2 +43.9 162.5 £8.7
Bi-214 124.1 £6.8 7739 £41.1 151.2 +8.1
Ra-226 129.5 £ 7 ** 801.6 £42.5 ** 156.8 £ 8.4 **

K-40 91.9+6.1 53.9+4.8 332+25

* la moyenne entre les deux concentrations (Pb-212 et Ac-228)
** J]a moyenne entre les deux concentrations (Pb-214 et Bi-214)

Tableau IV. 1 : Les activités spécifiques en (Bq.kg-1) des radionucléides naturels présents dans les
échantillons de phosphate.

La concentration d’activité de Ra-226 varié de 129.524 + 7.029 Bq/Kg a 801.558 + 42.529
Bg/Kg avec une moyenne de 362.639 + 19.328 Bq/Kg. Le Th-232 varié de 2.162 +
0.431Kg/Bq a 73.955 + 4.171Kg/Bq avec une moyenne de 31.59+2.031Bq/Kg. Tandis que
pour le K-40 la concentration d’activit¢ varié de 33.158 + 2.505Bg/Kg a
91.943+6.094Bq/Kg avec une valeur moyenne de 59.67+4.467 Bq/Kg.

Radionucléides UNSCEAR [14]
226Ra 35Bq Kg
232Th 35 Bq Kg1
40K 400 Bq Kg'!

Les moyenne dans notre étude

226Ra 362.64 Bq Kg!

232Th 31.59 Bq Kg

WK 59.67 Bq Kg!

Tableau IV.2 : comparaison de la valeur d’activité moyenne obtenu pour chaque radioélément avec

les valeurs admissibles par ’'UNSCEAR

Les résultats révele que la concentration moyenne de Ra-226 est largement supérieure aux
limites internationales indiquées dans le tableau IV.2, cela était vrai pour une les trois
échantillons de phosphate. Contrairement aux résultats du Th-232 et K-40 qui étaient

inferieur aux valeurs admissibles par 'UNSCEAR.
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Résultats et discussion

D’aprés D’histogramme de la figure IV.2, les activités mesurées des radionucléides

différaient largement d’un point a un autre. Comme le montre le tableau I'V. 1, I’échantillon

KS-05 présente des niveaux d’activité trop élevé (car c¢’est une couche phosphaté) suivi du

point KS-01.

900
800
700
600
500
400
300
200
100

Activité spésifique Bq/Kg

valeur d'activité spésifique

A(Ra226)Bq

mKS-01

- Ty

A(Th232)Bq A(K40)Bq

Echantillon

| KS-05 KS-07

Figure IV.2 : Les activités spécifiques de **Ra, >**Th et “)K dans les échantillons étudiés.

Cette variation dépend de leurs propriétés physiques, chimiques et géochimiques et de

I'environnement. Cette variation dans le niveau d'activité indique que les minéraux

radioactifs sont distribués De fagon irréguliere

Country 226 Ra 232 ™ 40K
Maroc 1600 20 10
Soudan 2263 2,5 51,7

USA 1600 20 40
Togo 1100 30 4
Présent travail 362.64 31.59 59.67

Tableau IV.3 : Comparaison de la valeur d’activité moyenne en Bg/kg obtenu pour chaque

radioélément avec les valeurs admissibles par ’'UNSCEAR de quelque pays [42].
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En comparant les valeurs moyennes mesurées de certains autres pays, on constate que la

valeur de Ra-226 dans ce travail est inférieure aux valeurs mesurées :

De 1600 Bq / kg dans le gisement du Maroc et de I’'USA 5 fois supérieur a la valeur de
notre travail, 2263 Bq / kg en Soudan 6 fois supérieur a la valeur de notre travail, et 1100
Bq / kg dans la zone de Togo 3 fois supérieur a la valeur de notre travail. Les valeurs du

Th-232 et K-40 étaient supérieurs aux valeurs trouvées dans les pays précédemment cités.
IV.2. Indice de risque

IV.2.1. Evaluation de la dose

En radioprotection, ces doses doivent étre quantifiées pour estimer le risque qu’elles
apportent sur la santé des travailleurs. Dans cette étude, le débit de dose absorbée (ADR),
I’équivalent de dose annuelle efficace (AEDE), 1’équivalent de dose annuelle des gonades
(AGDE) et L'exces de risque de cancer a vie (ELCR)ont été définies et calculées selon les
relations montrées dans le chapitre [ . Les résultats de ces calculs sont présentés dans le

tableau (IV .4).

Tableau I'V.4. Doses estimées pour les échantillons

Gy.h 1) EmSv.y 1) E (uSv.y 1 R 10*
KS-01 75.2 0.09 507.1 0.32
KS-05 418.5 0.51 2802.9 1.8
KS-07 75.2 0.09 504.1 0.32
Moyenne 189.6 0.23 1271.3 0.81
Moyenne mondiale 84 0.08 300 0.29

IV.2.1.1. Débit de Dose Absorbée (AEDR)

Le débit de dose absorbée a été définit dans le chapitre I et calculé a partir de la relation

(I.16). Les résultats de ces débits sont présentés dans la figure (IV.3).

35



Chapitre IV Résultats et discussion

Valeur de D (nGy.h-1)

500
400
300
200

KS-03 KS-05 KS-07
Echantillon

Débit de Dose Absorbée
o

Figure IV.3 : Le débit de dose absorbée pour les 3 échantillon.

Ils varient de 75.161 nGy.h™! 2a 418.486 nGy.h™! avec une valeur moyenne de 189.616
nGy.h™1. Ces résultats obtenus sont inférieurs 2 la valeur limite de sécurité recommandée

par "TUNSCEAR de 84nGy.h™![7]sauf pour le KS-05.

IV.2.1.2. Equivalent de Dose Efficace Annuelle (AEDE)

L’équivalent de dose efficace annuelle a été définit dans le chapitre I et calculé a partir de

la relation (I.17). Ces résultats sont présentés dans la figure (IV-4).
AEDE (uSv.y-1)

0.6
0.5
0.4
0.3
0.2

i -5

KS-01 KS-05 KS-07
Echantillon

Equivalent De Dose Efficace
Annuelle

Figure IV.4 : L’équivalent de dose efficace annuelle (AEDE) pour les 3 échantillons.

Ils variant de 0.092 mSv.y~! 2 0.513 mSv.y~! avec une moyenne de 0.232 mSv.y 1. Ces
résultats sont légerement supérieurs dans le cas du KS-01 et KS-07 et largement supérieur

dans KS-05 par rapport a la valeur recommandée de 0.08 mSv.y~1[7].
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IV.2.1.3. Equivalent de Dose Annuelle des Gonades (AGDE)

Les valeurs de 1'équivalent de dose annuelle des gonades ont été calculées par 1’équation
(III.18). Ces résultats sont présentés dans la figure (IV.5). Ils sont variés de 504.071
uSv.y~122802.877 uSv.y~! avec une valeur moyenne de 1271.339 uSv.y~1. Les résultats
obtenues dans cette étude sont supérieurs aux valeurs moyennes mondiales de 300

uSv.y~1[43]
AGDE(uSvy-1)

3000
2500
5 2000
1500
1000

- B

KS-01 KS-05 KS-07

Equivalent de Dose Annuelle des
Gonades

Echantillon

Figure IV.5. Equivalent de Dose Annuelle des Gonades (AGDE) pour les 3 échantillon

IV.2.1.4 Exces de risque de cancer a vie (ELCR)

Cet indice a été calculé a partir de la formule (1.22). Les valeurs estimées d’exces de risque

de cancer a vie pour les échantillons étudiés sont présentées dans la figure (IV-6).

ELCR 103

0 0.5 1 1.5 2

Figure IV.6 : Exces de risque de cancer a vie (ELCR) pour les 3 échantillons de phosphate
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Ils varient entre 0.32.107% 2 1.8.107 avec une moyenne de 0.81.103.  Ces valeurs sont
supérieures a la valeur admissible par 'UNSCEAR estimée de 0.29 .10°[7]. KS-05

représente la valeur la plus importante de 1.8 .107.

IV.2.2. Parametres radiologiques

Les parametres de risque radiologique tels que, le radium équivalent (Raeq), les indices de
risque externe et interne (Hex, Hin) ont été également définis et calculés a partir des
équations montrées dans le chapitre I . Les résultats obtenus sont présentés dans le tableau

Iv.5).

Ra.q (Bq/Kg) Hin Hex

Ks-0.1 163.278 0.791 0.441

Ks-05 911.466 4.629 2.463

Ks-07 162.481 0.863 0.439

Moyenne 412,408 2,094 1,114
Moyenne mondiale 370 1 1

Tableau I'V.S : Indices de risque radiologique calculés pour les 3 échantillons de phosphate
IV.2.2.1. Radium équivalent (Raeq)

le radium équivalent a été calculé en utilisant la relation (I.19). Les valeurs estimées du
radium équivalent sont indiquées dans la figure IV.7. Elles se situent entre 162.481 Bg/Kg
et 911.466 Bg/Kg avec une valeur moyenne de 412,408 Bg/Kg. Les données obtenues dans
cette étude sont inférieures a la valeur recommandée 370 Bq/Kg [44] sauf pour le point KS-

05 qui est trouvé presque 2 fois supérieurs a la valeur admissible.

Ra,, (Bq/Kg)

1000
800
600
400

KS-03 KS-05 KS-07

Figure IV.7 : Le radium équivalent (Raq) pour les 3 échantillons.

38



Chapitre IV Résultats et discussion

I1V.2.2.2. Indices de risque externe et interne (Hex, Hin)
Ces deux indices permettent de vérifier si la dose de rayonnement maximum autorisée

limitée a 1 mSv.y -1 pour que le risque d'irradiation soit négligeable.

Indices De Risque Externe Et Interne

Hin = Hex

Figure I'V.8 : Indices de risque externe et interne (Hin, Hex) pour les 3 échantillons
La valeur de l'indice de risque Hin et Hex varient de 0.791 a 4.629 et de 0.439 a 2.463 avec

une valeur moyenne de 2.094 et de 1.114 respectivement. Les données obtenues dans cette

étude sont supérieures a la valeur recommandée qui est ['unité.
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Conclusion générale

Ce travail était une partie qui vise 1’établissement d’une base de données de niveau de
référence de la radioactivité naturelle dans le gisement de phosphate de keff-Essenoun.

Trois échantillons de phosphates prélevés de différentes couches géologiques, ont été
analysés a I’aide de la technique d’analyse par spectrométrie gamma composé principalement
d’un détecteur a semi-conducteur de type germanium hyper pur.

Les résultats obtenus au cours de cette étude, a 1’égard des trois échantillons étudiés,
ont montrées une radioactivité comparable a celles mesurées dans les différents gisements du
monde. Les valeurs moyennes obtenues dans notre travail, pour le 226Ra, le 2*2Th et 1e*°K dans
les trois échantillons sont respectivement 362.639+ 19.328 Bq/Kg, 31.59+ 2.031Bg/Kg et
59.67+4.467 Bq/Kg. Les concentrations de ces derniers dans le gisement de phosphate de
keffEssenoun sont quantifier a étre en dessus des valeurs admissible par 'UNSCEAR. Ces
résultats peuvent étre justifier par le fait que tout gisement de phosphate contient
naturellement des radioéléments prédominants.

Pour mettre en évidence la relation de toutes ces Activité mesurées et leurs impact
radiologique ; nous avons introduit les notions de dosimétrie et évaluation de risque des
NORM sur les travailleurs des mines de phosphate. Les valeurs moyennes des Indices de
risque, notamment ; Le débit de dose absorbéel89.616 nGy.h™1, L’équivalent de dose
efficace annuelle 0.232 mSv.y~!, I'‘équivalent de dose annuelle des gonades1271.339
uSv.y~1, Exces de risque de cancer  vie0.81 107, le radium équivalent412,408Bq/Kg, Indices
de risque externe et interne (Hex, Hin)2.094 et 1.114 respectivement, sont en majorité en
dessus des valeurs limites établies par « UNSCEAR », et comparable avec les valeurs
obtenues dans d’autres gisements du Monde.

Le calcul du risque radiologique externe nous donne de croire que les travailleurs ne
sont pas a I’abri du danger de cette radioactivité naturelle. Ces conclusions ne peuvent pas
étre généralisées vue le nombre insuffisant d’échantillons étudies, une étude élargie sera
nécessaire pour prédire la situation radiologique de Keff-Essenoun.

La vigilance sur ces valeurs de doses élevées permet de réduire ces risques
radiologiques en appliquant les mesures de radioprotection appropriées.

En conclusion, Il ressort de cette étude que la technique de spectrométrie gamma a haute
résolution a I’aide de Ge(HP) peut constituer un outil d’analyse performant pour effectuer des
mesures environnementales. Cette technique non destructive et ne nécessitant pas de
préparation radiochimique, permet de doser en une seule mesure 1’ensemble des émetteurs

gamma dans I’échantillon de phosphate.
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Il est important de suivre 1’étude et la caractérisation du bassin de djebel Onk afin de
contribuer a 1’établissement d’une cartographie en radioélément naturel et artificiels de cette

région.
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