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Résume

Le présent travail a pour but d’étudier la composition élémentaire en I’occurrence les
¢léments essentiels et non essentiels dans les plantes médicinales par la méthode KO-
NAA (Analyse par Activation Neutronique). L’étude sera faite sur les feuilles et
grains de plante Pistacia lentiscus. L collectées dans la région de Tiaret. La procédure
d’analyse suivie dans ce travail est composée de plusieurs phases allant de la
préparation des échantillons d’intérét avec les standards de référence et les moniteurs
de flux, I’irradiation dans le réacteur Es-Salam, mesure des activités gamma par un
systéme de spectrométrie gamma et le calcul de concentration des éléments analysés
avec des logiciels appropriés.

Dans ce travail, vingt-quatre (24) ¢léments ont €té analysés dans les différents
¢chantillons de plantes représentant des teneurs en % (Essentiel majeurs : K, Ca) et
Essentiel Mineurs (Fe, Na, Zn et Mn) et Essentiel Trace (Cr et Co) et Non Essentiel
Trace (As, Ba, Br, Ce, Cs, Eu, Hf, La, Rb, Sb, Sc, Sm, Sr, W, Th) Il y a lieu de noter
que la plante analysée présente des compositions semblables en termes d’éléments et
en concentrations.

Mots clés : Elément traces, Plante, méthode NAA, Pistacia lentiscus.

Abstract

The present study describes the elemental composition of essential and traces contents
of two organs of Pistacia lentiscus L. plants. The samples were collected from plants
growing wild in the Tiaret region of Western Algeria. In this work, we focus to
analyze red fruits and leaves extracted from the plants by kO-based on neutron
activation analysis technique in our laboratory, the samples were prepared including
drying, crushing, sifting and homogenizing before the irradiation step. The samples
were introduced in the pure aluminum capsule for irradiation during 6 hours in the
experimental channel at Es-Salam research reactor. In the irradiation position.
Twenty-four elements were measured for both samples. Essential elements such as
Ca, K, Fe, Na and Zn were found relatively higher in the red fruits than in the leaves
except for calcium and iron. In the other hand, almost of the concentration values of
trace elements are comparable in red fruits and leaves. For this study, the concept
(QC/QA) is considered to evaluate the accuracy of the method. It was established by

analyzing certified reference materials representing leaves matrix. Two CRMs NIST



1573a tomato leaves and GSV4 tea leaves were analyzed simultaneously with the
samples. Three statistical parameters Z-score, U-score and bias were determined and

discussed.

Keywords: Pistacia lentiscus L, red fruits and leaves, essential and trace elements,

standardization kO of neutron activation analysis.
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A activité
AAN analyse par activation neutronique
b barn (1 E-24 cm?2)

0C degré Celsius
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C concentration
Cm centimetre
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DT temps mort

E énergie

eV électronvolt

FWHM largeur du pic mesuré a mi-hauteur de I'amplitude maximale.

I Intégrales de résonance
M Masses atomiques
n neutron

Na nombre d’Avogadro (6.023 x1023 atomes / mole)
T1/2  Période demi-vie

TC temps de comptage

TD temps de décroissance

£ Efficacité du détecteur

A constante de désintégration
o Section efficace

o: Le flux neutronique ;

e(E) L’efficacité de la chaine
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INTRODUCTION

De part le monde, les nouvelles opportunités pour 1’utilisation accrue des réacteurs de
recherche s’accentuent sur la production des radio-isotopes et 1’application dans différents
domaines de la science utilisant des techniques d’analyse nucléaires installées autour de ces
installations. L’Algérie, étant un état membre de 1’Agence Internationale a 1’Energie
Atomique AIEA, dispose de deux réacteurs de recherche nucléaires Nur 1MW, basé a Draria
et Es-Salam 15 MW a Ain Oussera qui sont exploités a des fins scientifiques. A 1’échelle
nationale, des plans stratégiques sont développés pour 1’utilisation efficace de nos

installations nucléaires Nur et Es-salam.

En 1992 date de I’inauguration et la divergence du réacteur Es-Salam dont 1’année qui suive a
enregistré le lancement des premiers essais des techniques d’analyse nucléaires INAA et

DNC autour de cette installation.

Durant la premiére décennie, 1’utilisation des deux techniques a connu un grand succés dans
I’analyse des ¢éléments majeurs, mineurs et traces dans des échantillons couvrant un large
¢ventail d’application. De ce fait, le laboratoire NAA a contribué¢ depuis son existence aux
travaux d’investigation pour un grand nombre de projets de recherche et développement R&D
et aussi a la prestation de service afin de satisfaire les demandes d’analyse impliquant les

domaines suivants : géologie, environnement, exploration mini€re, santé, nutrition, etc. [1]

Le travail engagé dans ce mémoire consiste a 1’analyse des végétaux basée sur
I’analyse par activation neutronique (NAA). Il s’agit d’appliquer cette technique pour
déterminer la composition de la plante Pistacia lentiscus. L.Cemémoire a fait 1’objet d’étude
théorique et expérimentale de la méthode NAA utilisant la technique kO-NAA comme outils

analytiques pour 1’analyse ¢lémentaire des deux types de plante.

La méthodologie suivie dans ce travail, est focalisée en termes de quatre chapitres sur

les aspects suivants :

Le premier chapitre présente une recherche bibliographique concernant les techniques
d’analyses nucléaires et lechoix d’une méthode d’analyse. Egalement une étude

bibliographique sur les échantillons d’intérét tels que la plante Pistacia lentiscus.



Le second chapitre est consacré sur les principes et les équations des différents types

d’interaction des neutrons avec la matiere et I’interaction des photons gamma avec la matiére.

Le troisieme chapitre sera consacré exclusivement a I'é¢tude détaillée (principes,
équations des concentrations, limites de détection, domaines d’application, etc.) des

différentes techniques de la méthode d’analyse par activation neutronique INAA et kO-NAA

Dans le dernier chapitre, réservé a la partie expérimentale, on passera en revue deux
parties dont la premiére sera consacrée a I’étalonnage des chaines de spectrométrie gamma
qui seront préts dans la phase collection des spectres mesurés a partir des échantillons
radioactifs. Les sources gamma multi et mono-énergie sont utilisées pour 1’étalonnage en
énergie et en efficacité pour différentes distances source-détecteur. Le logiciel Génie 2k est un
programme utilisé pour I’acquisition des spectres gamma collectés des échantillons ou sources
radioactifs. Les étapes de 1’étalonnage ont été bien décrites dans ce chapitrequant a la seconde
partie, ellesera consacrée a I’analyse élémentaire des échantillons de grains et des feuilles de
la plante Pistacia lentiscus .L, Par la technique ky-NAA et les discussions correspondent a la

deuxiéme partie de ce chapitre.

Une importante approche a été adoptée pour la validation des résultats obtenus en
assurant I’aspect le contrdle qualité du travail réalisé. Ceci a été réalis¢ a travers I’analyse des
CRM (certifiedreferencematerial) afin d’examiner la tragabilit¢ de I’analyse incluant toutes

les phases du travail.

Finalement, une conclusion générale avec les perspectives envisagées seront exposées.



CHAPITRE 1
CHOIX DE LA TECHNIQUE D’ANALYSE ET DE L’ECHANTILLON

1.1. Choix d’une méthode d’analyse :

Il existe divers critéres pour choisir la méthode la plus adaptée. Le choix dépend de
I’objectif de la mesure, des moyens dont on dispose et des contraintes extérieures (réglementation

par exemple) [1,3].

Compte tenu de leurs faibles quantités, les éléments traces sont presque toujours mesurés
en utilisant une propriété physique bien spécifique. Les propriétés les plus couramment mises a

contribution sont :

e Lamasse de I’élément
e Les propriétés optiques
e [’énergie des rayons X de 1I’élément

e Laradioactivité de I’¢lément
Les techniques qui permettent de mesurer les ¢léments de traces sont :

e Spectrométrie d’absorption atomique (AAS)

e Spectrométrie d’émission atomique (AES)

e Spectrométrie de fluorescence (AFS)

e Emission de rayon X induites par proton (PIXE)
e Analyse par activation neutronique (NAA)

e La spectrométrie de masse (MS)
Les techniques proposées peuvent étre classées en deux catégories :

A. Celles qui analysent un ¢lément a la fois ; ce sont les méthodes optiques et la
spectrométrie d’absorption atomique.

B. Celles qui permettent de mesurer plusieurs éléments simultanément, ce sont les méthodes
de mesure de I’énergie des rayons X et la radioactivité de méme que la spectrométrie de

masse [2].



Dans le domaine de I’environnement, les méthodes multiélémentaires sont préférées aux
méthodes d’analyse monoélémentaires car elles permettent de relever les corrélations qui

pourraient exister entre les éléments de traces [2].

1.1.1 Comparaison entre NAA avec d’autres techniques nucléaire

Il existe divers critéres pour choisir la méthode la plus adaptée. Le choix dépend de
I’objectif de la mesure, des moyens dont on dispose et des contraintes extérieures (réglementation
par exemple). Compte tenu de leurs faibles quantités, les éléments traces sont presque toujours
mesurés en utilisant une propriété physique bien spécifique. Les propriétés les plus couramment
mises a contribution sont :

La masse de 1’¢lément, les propriétés optiques, 1’énergie des rayons de I’élément et la
radioactivité de 1’élément

Le tableau (1.2) compare quelques méthodes vis a vis de la précision, de la gamme de teneurs et
de la masse d’échantillon nécessaire.

Tableau 1.1 : Comparaison entre les méthodes nucléaire d’analyse en précision, teneurs et leurs masses.

(3]

Précision Gamme de teneurs Masse
Technique
(%) (g) d’échantillons
Quelque mg a
Analyse par activation neutronique 2 a 10 > 1072
quelque g
Spectrométrie de masse 20430 1074107 Quelque mg
Spectrométrie de masse avec
1as Quelque mg

dilution isotopique

Quelque pg a

Coulométrie a intensité controlée 1 > 10"

Quelque mg
Fluorescence x 1a2 Quelque mg
Spectrométrie d'émission 5a10 107a107 Quelque mg

Spectrométrie atomique sur flamme 14 10 > 107 Quelque mg




Le domaine d’analyse a largement bénéficié des applications des techniques nucléaires.
Parmi ces techniques d’analyses, on trouve 1’analyse par activation neutronique (NAA), qui est
pourvue de quelques caractéristiques la rendant une des techniques les plus utilisées et les plus
fiables, voir tableau[1.1]. Cette méthode a 1’avantage de pouvoir se contenter de trés faibles

quantités de matiere, tout en conservant ses qualités de stireté et de reproductibilité.

1.1.2 Critéres de choix de ’analyse par activation neutronique

Ses criteres sont les suivants :

— Une grande sensibilité¢ permettant de doser de faibles concentrations,

— Une bonne exactitude si les paramétres sont maitrisés,

— Une grande sélectivité si les parametres sont maitrisés,

— Bonne précision,

— Bonne reproductibilité,

— Rapidité quand les isotopes utilisés sont de période courte,

— Intérét économique des analyses non destructives.
Le tableau 1.3 montre le taux d’applications de la technique AAN par rapport a d’autres
méthodes d’analyse pour les laboratoires NIST et AIEA [4]. Une meilleure représentation est
faite dans la figure 1.3 pour bien illustrer le taux d’applications des techniques d’analyse

nucléaires entre deux laboratoires NIST et AIEA les plus reconnus a I’échelle internationale.

Tableau 1.2 : Taux d’applications de la méthode AAN en comparant avec d’autres techniques d’analyse

[4]

Laboratoire AAN AAS XRF AES MS Autres

NIST 73,9 10 3,4 7,4 0,6 4,8
[IAEA 46,1 37,6 6,5 4,7 3.8 3,6
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Figure 1.1 : Représentation schématique du taux d’applications des techniques d’analyse nucléaires

La figure (1.1) révele que la méthode NAA est la plus utilisée par rapport aux techniques AAS,
XRF, AES, MS et d’autres outils analytiques. Ceci confirme la popularité de la méthode AAN vu
les avantages qu’elle possede.

1.2. Choix de I’échantillon

1.2.1 Généralités sur la plante étudiées

Pistacia lentiscus (Darou)
Nom locale : Darou

Nom frangais : Arbre au mastic.
Nom Anglais: Chios mastic tree
Famille : ANACARDIACEAE —

La famille du sumac [5]



Figurel.2 : Pistacia Lentiscus (Darou)

1.2.2 Description de la plante

Pistacia Lentiscus, Darou en arabe local, appartenant a la famille de Térébinthacées
(Leprieur, 1860), est un arbrisseau vivace de trois meétres de hauteur, ramifié, a odeur de résine
fortement acre. Pistacia Lentiscus est particuliérement représentatif des milieux les plus chauds
du climat méditerranéen que I'on retrouve en association avec 1’Oléastre (olivier sauvage), la
salsepareille et le myrte dans un groupement végétal nommé "I'Oléo lentisque" (1'Oléo-
Lentiscetum des phytosociologues), mais également dans les boisements clairs & Pin d’Alep ou
d'autres formations de garrigues basses (Chéne vert). Pistacia lentiscus est caractérisée par
-Ecorce : Rougeatre sur les jeunes branches et vire au gris avec le temps. Quand on incise
I'écorce la plante laisse s"écouler une résine irritante non colorée a odeur forte.

-Branches tortueuses et pressées, forment une masse serrée.

- Feuilles : Sont persistantes, composées, et possedent un nombre pair de folioles (4 a 10) d'un
vert sombre, elliptiques, obtuses, luisantes en dessus, glabres, coriaces et dont le pétiole est bordé
d'une aile verte. On trouve des pieds males et femelles distincts (espéce dioique) qui fleurissent
en grappes denses en mois de Mai.

- Fleurs : Les fleurs unisexuées d’environ trois mm de large se présentent sous forme de grappe,
Elles apparaissent au printemps et sont trés aromatiques, forment des racémes de petite taille a

l'aisselle des feuilles. [6]
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Figurel.3 : Description botanique de P. lentiscus.

1.2.3 Répartition géographique de Pistacia lentiscus

Pistacia lentiscus est un arbrisseau que 1'on trouve couramment en sites arides Asie et
région méditerranéenne de I’Europe et d'Afrique, jusqu'aux Canaries. Pistacia lentiscus pousse a
I'état sauvage dans la garrigue et sur les sols en friche. On le retrouve sur tout type de sol, dans
'Algérie subhumide et semi-aride plus précisément dans le bassin du Soummam en association

avec le pin d'Alep, le chéne vert et le chéne liege.

1.2.4 Utilisation thérapeutique traditionnelle

Les médecines traditionnelles pratiquées de part et d’autre des rives de la méditerranée,
attribues au lentisque des vertus dans le traitement des ulcéres, des plaies et brilures 1égeres. La
médecine traditionnelle algérienne utilise surtout I’huile grasse obtenue par expression des fruits
de lentisque dans le traitement des petites blessures, brilures 1égeres et érythémes. L’huile est
aussi employée par voie orale contre les problémes respiratoires d’origine allergique et les ulcéres
de I’estomac. Ces usages sont surtout répandus a I’Est du pays (région d’El-Milia, Skikda,

Guelma). L’huile est ¢galement trés utilisée pour les mémes indications en Tunisie. [6]



CHAPITRE 2
RAYONNEMENTS GAMMA ET NEUTRONS

Pris dans son sens le plus général, le terme de rayonnement désigne la propagation
d’énergie a travers 1’espace.Cette énergie rayonnée possede un double caractére corpusculaire

et ondulatoire.

Les rayonnements corpusculaires sont constitués par desmasses matérielles en
mouvement.Les rayonnements ondulatoires, champ électromagnétique (lumicre visible,

rayons X, rayons ¥, etc.) sont des ondes ¢€lastiques [7].

2.1. Interaction des neutrons avec la matiére

Pour comprendre le phénomene d’activation des métaux, il importe de faire un rappel
sur I’interaction des neutrons avec la matiére. Le neutron est électriquement neutre et n’est
donc pas soumis au processus d’interaction coulombienneavec les électrons du cortege
atomique la seule interaction importante est celle qui s’effectue sur les noyaux ; elle peut se

faire de deux fagons différentes :

e Par le phénomene de diffusion qui peut étre élastique ou inélastique,

e Par le phénoméne d’absorption.

Le phénomene qui nous intéresse dans cette étude est le phénoméne d’absorption et

particulierement la capture radiative.

2.1.1 Diffusion élastique

Avec la réaction de capture radiative (n,y), c'est la seule réaction qui peut avoir lieu

avec des neutrons de n'importe quelle vitesse.

Dans la diffusion élastique, le neutron et le noyau se comportent comme de petites
balles élastiques impénétrables, et le phénomene releve donc les lois de la mécanique
classique. Le neutron communique une partiec de son énergie cinétique et se trouve ainsi
ralenti. Cette diffusion joue un role trés important dans le ralentissement des neutrons dans les

réacteurs.
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2.1.2 Diffusion inélastique

Le neutron incident est capturé ; il se forme un noyau composé, et un neutron est
ensuite réémis mais avec une énergie cinétique plus faible que celle qui correspondait a une
diffusion ¢élastique. Le noyau résiduel est laiss€¢ dans un état excité ; il revient a son état

fondamental en émettant un ou plusieurs photons gamma.

Si I’énergie du neutron incident est inférieure a celle qui correspond au niveau excité
le plus bas du noyau composé, seule la diffusion élastique peut se produire. Par contre, siT ,
I’énergie cinétique de la particule incidente dans le systéme du centre de masse, est supérieure

a la valeur qui correspond au premier niveau excité, la diffusion inélastique devient possible.

2.1.3 Réactions d’absorption

On distingue deux phénomenes : la capture et la fission [§].

e Capture radiative (n,y)

C’est la réaction qui conduit a la formation d’un isotope ; le noyau cible s’approprie le
neutron incident et élimine instantanément 1’excés d’énergie par émission d’un rayonnement

gamma dit prompt.

Dans cette interaction, le rapport N/Z du noyau cible augmente d’une unité. Si le
noyau cible se trouve au voisinage de la limite supérieure de stabilité, le noyau produit, qui est

un émetteur du rayonnement gamma, peut étre radioactiff ~.

e Réactions (n,p)

La réaction n’est possible que si I’énergie fournie au noyau cible est suffisante pour
que le proton puisse traverser la barriere de potentiel du noyau composé ; la hauteur de la
barriere de potentiel est d’autant plus basse que la charge du noyau est plus petite, donc ces

réactions ne sont observables qu’avec des noyaux légers.

Pour un grand nombre de réactions (n,p) endoénergétiques, le seuil tombe dans la
zone des neutrons rapides. La section efficace de capture augmente depuis la valeur du seuil,
puis demeure constante lorsque 1’énergie devient supérieure a la somme du seuil et de la

hauteur de la barriére de potentiel.
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e Réactions (n, a)

La barriere de potentiel étant deux fois plus haute pour une particule & que pour un
proton, seules sont observables les réactions avec des noyaux légers et suffisamment
exoénergétiques. C’est le cas de °B et§Li. La réaction §Li(n, @)3H est utilisée pour fabriquer

le tritium.

e Réactions de production des neutrons

Au-dela de 10 MeV dans le systeme laboratoire, apparaissent de nouvelles interaction.
On considérera uniquement le cas de la réaction (n,2n) qui présente un certain intérét
pratique, et qui est réalisable avec les neutrons obtenus dans les accélérateurs de faibles

énergies.

Le seuil de la réaction correspond a I’énergie de liaison du neutron dans le noyau
cible ; cette énergie de liaison est comprise entre 1.67 MeV (cas de °Be) et 20 MeV (cas
de'2(). Le noyau produit est un isotope du noyau cible, moins riche en neutrons, donc en

général émetteurf*.

e Fission

Le phénomeéne de fission se base sur le processus dans lequel les noyaux lourds se
scindent en fragments avec une libération d’énergie thermique [9]. Ce phénomene est le

principe de fonctionnement des réacteurs nucléaires de fission pour produire de 1’énergie [10].

2.2. Interaction des photons gamma avec la matiére

L’émission des rayonnements vy, constitué¢ par un photon d’énergie hv, caractérise la

transition radiative d’un noyau excité ; c’est un mécanisme de désexcitation nucléaire [11].
Les trois plus importantes interactions entre les rayons gamma et la matiére sont [12] :

e L’effet photoélectrique.
o L’effet Compton.

e Laproduction de paire.

2.2.1 Effet photoélectrique
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L’effet photoélectrique est une interaction entre un photon incident et un ¢lectron de la
matic¢re. Le photon disparait et libeére un électron appelé photoélectron ; ce dernier emporte
presque la totalité de 1'énergie du photon incident diminué¢ de 1’énergie de liaison de 1'électron.
Ce type d'interaction concerne les couches profondes de I’atome tel que K et intéresse surtout

les photons d’énergie faible.

fiv

afome
Figure 2.1 : Illustration schématique de I’effet photoélectrique.

2.2.2 Effet Compton

L’effet Compton est la collision entre un photon et un électron libre ou peut lier. Aprés
la collision, le photon change de direction et donne une certaine valeur d’énergie a 1’électron.

Le photon prend une énergie plus ou moins grande selon I’angle de diffusion.

hv

Figure 2.2 : Illustration schématique de I’effet Compton.

2.2.3 Production de paire

Lorsqu’un photon d’énergie suffisamment ¢levée pénetre dans le champ électrique
intense au voisinage d’un noyau, il disparait en se convertissant en une paire

¢lectron/positron.



13

£
fiv
CAVAVAVAVAWAFATAS 3
® M’ ¥ (511 KeV )
noyay
EI+
Y¢511 KeV )

Figure. 2.3 : Illustration schématique de I’effet de création de paire.

2.3. Spectrométrie gamma

La spectrométrie gamma est une technique tres utilisée pour analyser les échantillons
de I’environnement radioactif qui peuvent étre soit de composition minérale, organique ou
synthétique. Elle a I’avantage de permettre aussi bien 1’identification que la quantification des

radioéléments présents dans 1’échantillon considéré [13].

2.3.1 Principe d’un spectromeétre gamma

Les émissions gamma ont des niveaux d’énergie bien définie. En effet un noyau peut
émettre plusieurs rayonnements gamma, mais chacun de ces derniers est caractérisé par sa

propre énergie [13].

2.3.2 Détection du ravonnement gamma

Les photons gamma sont des rayonnements indirectement ionisants qui sont détectés a
travers les €lectrons qu’ils générent en interagissant avec le milieu détecteur. Un spectromeétre
est un systeme ¢lectronique qui permet de classer les impulsions de sortie en fonction de leurs
amplitudes. On obtient ainsi un spectre d’émission formé de pics photoélectriques et de
plateau Compton. L’identification des différents radioéléments est effectuée en fonction de

I’énergie des photons.

2.3.3 Chaine de spectrométrie gamma

La chaine de mesure est composée d’un détecteur a semi-conducteur et de
I’¢électronique associée incluant un préamplificateur, un amplificateur, un convertisseur
analogique/ Digital (ADC), un analyseur multicanaux (MCA), une haute tension de

polarisation du détecteur et un Oscilloscope (voir figure (I1.4))
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I Détecteur 4 Préamplificateur A.I Amplificateur |, ADC
. \ 4
Tension de I—_
polarisation l Oscilloscope MCA

I Micro- ordinateur |«

Figure 2.4 : Un bloc de diagramme simple d’une chaine de spectroscopie.

2.3.3.1 Module Haute tension

Ce module permet la polarisation du détecteur germanium.

2.3.3.2 Détecteur

Le détecteur se compose essentiellement d’un cristal en germanium de haute pureté
HPGe. Lors de I’interaction des photons avec la mati¢re du détecteur, un grand nombre de

paires €lectron-trous est produit ce qui permet la génération d’une impulsion de courant [2].

Sa fonction est de convertir I’énergie déposée par le photon gamma en une impulsion

¢lectrique.

Les détecteurs utilisés en spectrométrie y ont la caractéristique de convertir I’énergie
déposée en un signal de sortie proportionnel. Les spectrométres progressent au rythme du

développement des outils expérimentaux associés.

Le choix d’un détecteur est dicté par I’objectif de I’étude. Dans notre cas, on
s’intéresse a 1’identification et la quantification des différents énergies émis par les
radionucléides présent dans I’échantillon, un grand pouvoir de résolution s’impose, d’ou
I’utilisation des détecteurs a semi-conducteur en 1’occurrence les germanium hyper pure

HPGe qui présente une tres haute résolution[13].
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2.3.3.3 Préamplificateur

Pour que le signal électrique provenant du détecteur soit utilisable il faut le
transformer en impulsion de tension. En fait le signal subit une premiere amplification linéaire
dans le préamplificateur. Afin de diminuer les pertes de charges dues au cable, le

préamplificateur est placé a la sortie du détecteur.

2.3.3.4 Amplificateur

Sa fonction pour la spectroscopie nucléaire est de prendre en charge un signal de bas
niveau, disponible aux bornes du préamplificateur pour 1’amener aprés amplification a une

mise en forme gaussienne exploitable.

2.3.3.5 Convertisseur Analogique-Numérique (ADC)

Son role est de générer des d’impulsions dont le nombre est proportionnel a la hauteur
de I'impulsion délivrée par I’amplificateur. Ainsi, I’amplitude de ’impulsion qui arrive de
I’amplificateur est convertie en un nombre digital qui est mémorisé et affiché sous forme d’un

spectre d’impulsions sur le MCA.

2.3.3.6 Analyseur multicanaux (MCA)

Il est basé sur trois fonctions, chacune a sa propre mémoire ROMcontenant les
instructions d’opération, ’autre mémoire appelé RAM est utilisée pour l’acquisition, le
stockage et les parameétres d’analyse. La mémoire de MCA est arrangée en série de canaux,

chaque canal est capable de stocker Jusqu’a 20%° impulsions.

Le MCA affiche pendant la période du comptage le pourcentage du temps mort et le

temps d’acquisition [13].

2.3.3.7 Oscilloscope

L’Oscilloscope est un élément trés important dans la spectroscopie nucléaire. Il permet
de visualiser I’impulsion délivrée par le préamplificateur et ’amplificateur. Si la forme de
I’impulsion émanant de I’amplificateur n’est pas gaussienne, elle affectera la résolution de la
chaine de spectrométrie et des mesures doivent étre prises pour reétalonner électroniquement

ce module.
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CHAPITRE 3
ETUDE THEORIQUE ET PRATIQUE DE LA METHODE NAA

L'Analyse par Activation Neutronique (NAA) est une méthode analytique qui permet de
déterminer les concentrations d'éléments chimiques dans une grande variét¢é de matériaux.
Indépendamment de leur état d'oxydation ou de l'emplacement physique. La NAA permet de
détecter beaucoup d'éléments aux concentrations extrémement faibles.

L'échantillon est d'abord rendu radioactif par bombardement avec des projectiles nucléaires. Puis
les isotopes radioactifs créés sont identifiés et leurs concentrations élémentaires sont déterminées
par l'analyse de spectre de rayons gamma qu'ils émettent.

On mesure donc a l'aide d'un détecteur semi-conducteur au germanium le spectre de rayons
gamma émis lors de la désexcitation du noyau final. On choisit la mesure pourcha que élément un
pic photoélectrique, le plus intense. Et le plus dégagé des chevauchements correspondant a
l'absorption d'un rayon y par le détecteur. L'aire sous ce pic est une mesure de I'abondance de I’

¢lément initial. [14]

3.1. Historique

La méthode d'Analyse par Activation Neutronique remonte a la découverte de la radioactivité
artificielle par Frédéric et Iréne Joliot-Curie en 1934 a Paris en 1967. La méthode n'a pris son
essor pratique dans les applications a la géochimie et a I’archéologie que vers le mi des années 60
avec le développement des semi- conducteurs. La mise au point de détecteurs de rayons gamma
au germanium ont apporté un progres considérable dans la résolution des spectres et le
développement d'analyseurs multicanaux et de 1'électronique a bas bruit de fond. Egalement, et
dans la méme époque, le développement de l'informatique a permis de traiter d'énormes quantités
de données en particulier a corriger les temps de décroissance radioactive et a résoudre les cas de
chevauchement de pics dans les spectres. Les travaux de recherche liés aux développements et
applications de la méthode AAN sont nombreuses publiés dans des revues scientifiques. Entre les

années 1935 et 1970, le nombre de publications dans ce domaine a été multiplié.
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3.2. Principe de la méthode

Le principe de l’analyse par activation neutronique consiste a irradier I’échantillon a
. 712 A . . . \

analyser, contient 1’é¢lément%,X , par un flux neutronique (thermiques ou rapide), et a mesurer
I’activité des rayonnements émis par le radionucléide lors de sa décroissance. En effet, lorsque le
noyau 4X est bombardé par un neutron, un noyau composé excité 4*1X*se forme. La
désexcitation du noyau composé produit un noyau?*1X radioactif accompagnée de 1’émission
d’un rayonnement gamma appelé gamma prompt (prompt gamma ray).Le noyau produit lui-
méme se désintégre par décroissance S~ et y ce dernier est appelé rayonnement gamma retardé

(delayed gamma ray) voir la figure (3.1)

Prompt * Beta
Gamma ray Particle
Target
Mucleus
- .
Incidernt o _ e
Naul,r::.’/’ e \ § : _ # ¥
. T ool
R Lk Product
-’: Mucleus
1
Compound Delayved
Mucleus Gamma ray

Figure 3.1 : Processus de 1’analyse par activation neutronique par la réaction (n,y) de capture de neutron.

Les limites de détection estimées par INAA suite a une irradiation dans un réacteur de flux de
neutrons de 1x10" n/cm” .s sont données dans le tableau 3.1.

Tableau 3.1 : limites de détection en fonction des éléments dosés par AAN

Sensibilité Eléments

(picogrammes)

1 Dy, Eu

1-10 In, Lu, Mn

10 - 100 Au, Ho, Ir, Re, Sm, W

100 - 10° Ag, Ar, As, Br, Cl, Co, Cs, Cu, Er, Ga, Hf, I, La, Sb, Sc, Se, Ta, Tb, Th,
Tm, U, V, Yb

10° - 10° Al, Ba, Cd, Ce, Cr, Hg, Kr, Gd, Ge, Mo, Na, Nd, Ni, Os, Pd, Rb, Rh, Ru,
Sr, Te, Zn, Zr

10°-10° Bi, Ca, K, Mg, P, Pt, Si, Sn, Ti, TL, Xe, Y

10° - 10° F, Fe, Nb, Ne

10’ Pb, S
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L'énergie du rayonnement gamma émis, identifie 1'élément émetteur et son intensité est
proportionnelle & sa quantit¢ dans 1'échantillon. Pour accomplir une analyse par activation
neutronique, il est nécessaire de suivre les étapes de protocole de la méthode figure 3.2.

Préparation Irradiation /\ /\

Radio séparation

Chimique Mesure Détermination des

J Concentration

v Y ___ v
———————————————— - r [——————————— ===

1
i e Prétraitements i ! Le radioélément est | | *Traitement des i
! r I3 . . 1
! -Incinération ! ' e Voie séparé chimiquement du ! | spectres !
- 1 . .
i -Lyophilisation 'l CourtePériode porteur afin de \ Chaine fie. t *ldentification et |
! o Pesée 'l e VoieLongue déterminer le rendement | | Spectrometrie ! traitement des !
1 ! . A 1 1 amma 3 A 1
| -Conditionnement 1! Période dela separatlon.et. ' : g i mtelrferle(rilces :
i Film Polyéthyléne !, mesurer son activité : : Calcu e' :
. .. concentration

, Film Aluminium ! i ' | '
L - - L -2 | L e e e e e - — o e e e e e e e e 1

Figure 3.2 : Protocole de la méthode d’analyse par activation neutronique/ NAA

Plusieurs procédures analytiques entretenues dans les travaux de recherche au sein du laboratoire
AAN du CRNB sont liées a la matrice étudiée. La maniére de traitement des substances
biologiques ou géologiques en termes de préparation est totalement différente et exige un
protocole approprié.

Dans ce travail, les échantillons analysés sont de matrice biologique. En effet, selon les moyens
existants sur le plan procédures, nous avons appliqué le protocole d’analyse mentionné dans la
figure 3.2.

3.3. La réaction nucléaire (n, y)

Le taux R de réaction (n, y) par cible (s'), aprés l'irradiation, dans un échantillon ou

l'atténuation est négligeable est:

R=["n()ve)dv = ["c(w)e'W)dv = [° o(E)ve'(E)dE

Avec :
n(v) dv = la densité neutronique pour les neutrons qui ont la vitesse comprise entre v et v+dv;
o(v) = la section efficace pour la réaction (n, y), en cm™, et pour la vitesse neutronique v ;

o(E) = la section efficace pour la réaction (n, v), en cm” et pour I'énergie E;
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¢'(v)= le flux neutronique pour les neutrons qui ont la vitesse comprise entre v et v+dv;

¢'(E)= le flux neutronique pour les neutrons qui ont 1'énergie comprise entre E et E+dE;[14]

La technique NAA est basée sur la détection des rayons gamma retardés émis par le radioisotopes

A+lyproduit [15].

AX 4+ In > AL S A IX 4 y(prompt) > 4Tly + B+ y (3.1

L’¢énergie du rayonnement gamma ¢émis, identifie 1’¢lément émetteur, son intensité est
proportionnelle a sa quantité dans 1’échantillon.

Une bonne analyse est sujette non seulement a une lecture du spectre et a un bon choix des
parametres de mesure (chaine de détection et un logiciel de traitement) mais aussi une
préparation minutieuse des échantillons et standards a analyser. Pour accomplir une analyse par
activation neutronique, il est recommandé de suivre les étapes données dans le plan présenté par
la figure (I.1) [16].

3.4. Equation fondamentale de NAA

Si on irradie par un flux neutronique thermique, une substance qu’on suppose mono-
¢lément dans un réacteur nucléaire. Quelle que soit la nature du radionucléide produit, il faut
connaitre, en fonction du temps, 1’activité produite. Soit une cible mince, d’une surface de 1 cm?
et d’épaisseur dx ; n est; par unit¢ de volume, le nombre d’atomes concernés par la réaction
nucléaire ; la cible contient donc ndxatomes cible. Soit @le débit de fluence des neutrons, o la
section efficace de capture donnant naissance au radionucléide. Il se produit alors o@ndx
interaction par seconde.

Soit N,. le nombre d’atomes de radiatifs, qui ont une constante de désintégrationA, présents
dans la cible. Entre tett + dt, ogndxdt atomes de radionucléide sont produit, et AN, dt sont
disparus [17].

dN,
T opndx — AN, (3.2)
On peut écrire 1’équation précédente, sous la forme :
dN,
T 0Ny — AN, (3.3)

Avec:
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¢Ny = pndx (3.4)
¢: Le flux neutronique ;

N, : Nombre d’atomes du nucléide dans la cible.

La solution de I’équation différentielle (/11.3) en prenant comme instant initial celui au débute

I’irradiation (N, = 0), donne :

opN
Ny () = — 2(1—eM) (3.5)
Par définition ’activité de la cible est :
A(t) = AN,.(t) (3.6)
Donc,
A(t) = apNo(1 — e™) (3.7)

Aprés D'irradiation, la substance est transférée vers l’installation de détection pour étre
mesurée a 1’aide d’une chaine de spectrométrie gamma. Durant le transfert, I’échantillon aura
perdu de son activité (décroissance radioactive). A un instant t pendant la décroissance, I’activité
de la cible, en prenant comme une nouvelle condition initiale 1’activité produite apres le temps
d’irradiationt;, deviendra :

Aq(t) = Ai(t)e ™ (3.8)

D’ou
Ag() = opNy(1 — e Hi)e~H (3.9).
Pendant la mesure (collection du spectre) 1’activité de la cible, en prenant, aussi, comme
une nouvelle condition initiale ’activité apres le temps de décroissance t4, deviendra :
A1) = Ag(tg)e™ (3.10)
D’ou:
Ag(0) = opNy(1 — e Ati)e Mag=4t (3.11)
Le nombre total de désintégration, pendant la durée de la collection t,, est I’intégrale de

A (t) sur intervalle[O0, t,,].

tm Ayt
Nt = f Ad(td)e_ltdt:Nt = d/g' d) (1 - e_ltm)
0
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D’ou:

N,
N = 2200 (1 omit)ota(1 — -itm) (312)

Le radionucléide peut étre un émetteur de plusieurs rayons gamma d’énergies différentes
(plusieurs pics photoélectriques apparaissent sur le spectre gamma). Si on s’intéresse a une seule

énergie, il faut introduire un facteur appelé le taux d’embranchementy, 1’équation(1.11)devient :

apNyy
Ny = p

L’efficacité de la chaine de mesure £(E)dépend de 1’énergie des rayonnements gamma.

(1 — e Mi)e~Aa(1 — g~ Atm) (3.13)

Elle est définie par :

Nombredesphotonsdétectés(N)
e(E) =

nombredesphotonsémis (Ng)
N = e(E)N, (3.14)

La substitution de I’équation (3.14) dans I’équation (3.13) donne, en fonction des

caractéristiques nucléaires du nucléide dos¢ et de la chaine de mesure, la relation suivante :

_ opNove(E)

N 7 (1 — e Mi)e~Ha(1 — e~4m)(3.15)

On peut exprimer le nombre des atomes des nucléides N, dans la cible comme :

N,m0
NO = M

(3.16)

Avec :
NN;: Le nombre d’Avogadro ;
m: La masse de I’élément dans 1’échantillon ;

0: Rapport isotopique ;
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M: La masse atomique de I’¢lément analysé.

N = odN,m0Oye(E)
B M

(1 —eMi)eMa(1 — e7Atm) (3.17)

C’est I’équation fondamentale de 1’analyse par activation neutronique.

3.5. Méthode absolue

La concentration de 1’élément dosé dans un échantillone est :

C=— (3.18)
Ou:
m, : La masse de I’échantillon ;

D’aprés 1’équation (16), m s’écrit :

AMN
m = opN,0ye(E) (1 — e~Mi)eMa(1 — e~Atm) (3.19)
Donc :
AMN
(3.20)

C=
opN,0ye(E)m (1 — e Mi)e=Aa(1 — e~Atm)

C’est la concentration de 1’¢lément donnée par la méthode absolue.

La concentration peut étre déterminée si on connait le flux, la section efficace de capture, etc.
Mais la précision sur la concentration est liée aussi a la détermination de ces paramétres, qui
génerent des erreurs importantes. Ces facteurs représentent un inconvénient majeur du dosage par

cette méthode.

3.6. Méthode relative

La méthode relative est simple et rapide. Dans cette derniere approche, un standard
contenant une quantité connue d’un élément a étre déterminé est irradi¢ avec 1’échantillon dans
les mémes conditions. On suppose que le flux neutronique, les temps d’irradiations, et les autres

variables associées au comptage sont constants, pour le standard et I’échantillon [18].
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On peut alors écrire 1’équation (1. 20), pour un élément dosé contenu dans le standard et

I’échantillon, comme suit :

- AMN,
¢ GPN,Oye(E)m,(1 — eHi)e~Ata(1 — e~Atm)

(3.21)

C.etN sont la concentration et le comptage de 1’é1ément dosé dans 1’échantillon.

. AMN,
ST 0N, Oye(E)ms(1 — e~Ati)e=Ata(1 — e—Atm)

(3.22)

CsetNg sont la concentration et le comptage de 1’élément dos¢ dans le standard.

my : La masse de I’échantillon.

On divise I’équation (3.21) sur I’équation(3.22) on trouve :
C, = N 3.23
e — S N ( " )

C’est la concentration de 1’élément dosé dans I’échantillon donnée par la méthode relative.

Cette méthode présente une précision meilleure par rapport a la méthode absolue, elle
possede aussi I’avantage de rapidité du dosage. Mais elle présente des inconvénients cités en
dessous :

1. Le non disponibilité des standards.

2. La capsule occupe une surface relativement grande dans le canal d’irradiation.

3. Dans la plupart du temps les conditions d’irradiation ne sont pas pratiquement les

mémes dues a la variation de flux dans des points trés voisins.

4. L’effet de I’auto-absorption des neutrons dans 1’échantillon et le standard.

3.7. Domaines d’applications de la NAA

L’analyse par activation neutronique pour le nombre d’¢éléments qu’elle permet de doser,

pour sa sélectivité, sa sensibilité et sa siireté, a été appliquée dans des domaines trés variés.
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3.7.1 Domaine biologique

Dans ce domaine, la technique AAN a donné lieu a une multitude d’application. De trés
nombreux éléments ont été ainsi dosés dans le sang, I’urine et la plupart des tissus pour identifier
certains métaux qui peuvent provoquer le cancer, le vieillissement ou autre, et 1’étude de la
distribution de différents ¢léments dans le corps humain [19].

3.7.2 Domaine géologique et archéologique

Il est possible de doser des éléments traces en présence des éléments majeurs, souvent de
facon non destructive. Parmi les éléments traces, la détermination précise des €¢léments sert a
connaitre les propriétés du manteau terrestre et a décrypter les processus géochimiques qui ont
accompagné son évolution [20]. La NAA est aussi utilisée pour la prospection miniere car elle
permet de déterminer la teneur de certains éléments 1’or et ’'uranium entre autre, dans les
minerais [21].

Associée a une méthode de traitement statistique des résultats, la NAA permet de retrouver
la chronologie ou la provenance des objets de fagon souvent trés slre. La méthode est
particuliérement bien adaptée aux céramiques, aux verres, aux marbres et également aux
monnaies en argent [22,23].

3.7.3 Domaine de I’environnement

La NAA permet de détecter et de quantifier les €éléments nocifs a 1’étre humain. Elle est
¢galement utilisée pour le dosage des poussicres atmosphériques retenues par des filtres, sur les
mousses ou les lichens. L’échantillonnage s‘effectue aux zones industrielles, eau de mer, eau de
fleuve, plante, animaux etc.

3.7.4 Analyse des matériaux

C’est I’analyse des impuretés pour la préparation et 1’étude des propriétés des matériaux de
haute pureté et dans le domaine des semi-conducteurs (caractérisation de la pureté chimique du
silicium par exemple). Cette caractérisation peut étre faite de fagon non destructive [24].

3.8. Caractéristiques de la INAA

Avantages

e Haute sensibilité (entre1071331076g),

e Grande précision pouvant atteindre 5%,

e Propreté : c’est une méthode sans pollution chimique,

¢ Elle permet d’analyser un grand nombre d’éléments,
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e Non destructive,

o Sélective (elle ne tient pas compte de la forme chimique de 1’¢élément).

Inconvénients
e Le cycle d’analyse est parfois tres long,
e [’installation et les équipements cofitent cher.

3.9. Sources d'erreurs

Plusieurs sources d'erreurs dans la technique d'analyse par activation neutronique peuvent
affecter la sensibilité et détériorer la précision tels que :
L’échantillon : poids — homogénéité
L’irradiation : variations de flux neutronique, temps du transport par systtme pneumatique
Le comptage :facteur géométrique, dérive électronique, corrections de temps mort, erreur
statistique de comptage.

3.10. Limites de détection

La limite de détection théorique pour 63 éléments analysés par NAA a prévu que, avec un
flux neutronique équivalent, Pratiquement la sensibilit¢ n'est pas bien décrite puisque
I’échantillon est localis¢ a I’extérieur du blindage de réacteur ou le flux sera faible.

La quantité minimale qu’on peut la détecter, pour des €¢léments a doser, doit étre évaluée dans des
conditions analytiques spécifiques. Les limites de détection est affectées par tous les parameétres
N, t., ¢, eta.

La limite de détection pour un élément, en gramme, est [25] :

L 329 |LdBr o
b= s e, dt

Bg/dt: Taux de comptage du bruit de fond encps.

S: Sensibilité de comptage, encps/g, pour un élément, ou

s=— 3.25
=t (3.25)

Donc



26

~ 3.29M 1 dBp
" Nae(E))(op)I(E,) (tc dt

Lp (3.26)

3.11. Méthode ko-AAN
3.11.1 Principe

Le principe de la méthode de standardisation ko (ko-AAN) basé sur ’activation neutronique
consiste a I’irradiation de 1’échantillon avec un moniteur de flux, qui sert de référence pour tous
les éléments, afin de déterminer le facteur comparateur. Sur la base de ce dernier on calcule les
concentrations des €léments. La méthode prend en compte les caractéristiques nucléaires des
radio-isotopes, les conditions d’irradiation, la variation des sections efficaces en fonction de
I’énergie des neutrons et 1’efficacité de la détection aux différentes énergies mesurées [26].

En se base sur le formalisme de HOGDAHL, le taux de réaction est donné comme suivant :

R =00¢ = 00GenPen + GePelo(3.27)
Avec :

0, : La section efficace de capture aux neutrons a 2200 ms 1.

Gn,Ge: Les facteurs de self shielding thermique et épithermique respectivement.
btn> Pe : Le flux thermique et épi-thermique respectivement.

Iy: L’intégral de résonance, défini par.

dE
I, = f o(E)— (3.28)
0.55 eV
I
R = 0o = ouche (Gth% +Ger2) (3.29)
Avec :
f= %eth = ;—0 (3.30)
e 0

R =o0y¢ = 00¢e(Gthf + G.Qo) (3.31)

La concentration d’un ¢lément dosé dans un échantillon est donnée par:
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=2 Ny ! (3.32)
Naeygp SDCth Uod)e [Gthf + Ge QO (a)] .
ou:
Ny, : Nombre de coups sous le pic d’absorption totale,
w : Masse de 1’échantillon,
tn : Temps de mesure,
S : Facteur de saturation :
S=1—e MM (3.33)
D : Facteur de décroissance :
D =eMa (3.34)
C : Facteur de collection :
1— e Mm
C=—7-— 3.35
T (3.35)
gp : Efficacite du détecteur a I’énergie de la raie mesurée,
N,, : Nombre de coups sous le pic d’absorption totale.
_ 0.429
Qo(a) = [(Qy — 0.429)E, " + (3.36)

(0.55)%(2a + 1)

E, : Energie de résonance efficace eneV,
a : mesure la déviation de la distribution de flux de neutrons épithermiques de forme 1/E,

approximativement par une dépendance de 1/E1*%. [27]
Si on irradie I’échantillon (e) avec le moniteur (m), en utilisant la relation (3.32), les

concentrations des éléments dosés dans 1’échantillon et le moniteur sont :
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1 1

M N,
C =[ ] [ p ] — 3.37
¢ = [ Nooo0y [SDCtw], 2 BolGonf + Golo(@], (3:37)
oo~ b, oo, e
" NGoo8yl LSDCt Wl Epm e [Genf + GeQo(@)]m '
avece
A= Ny 3.39
~ SDCt,w (339)

A : Activités de 1’élément dosé.

Le rapport des concentrations, noté par p sera :

M
e [Naaoey]e &‘Spm [Gthf + GeQO(a)]m

m _[ M ] Am Epe [Genf + GeQo(a)]e
Naoobyl,,

A

p= (3.40)

S

En introduisant les constantes physiques k :
M

k =
ao0y

(3.41)

Le rapport entre les deux constantes, pour 1’échantillon et le moniteur est indiqué par le

symbole k, (Kay-zéro) donné par :

i 6
ko _m _ Uolfly m _ MmUOe eVe (3.42)
ke [ ] MeO-OmHmYm
oobyl,
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Le facteur k, est déterminé expérimentalement qui essentiellement contient des constants

nucléaires importants requis dans le calcul d'analyse par activation tel que la section efficace et

I'abondance isotopique. Les facteurs k, pour beaucoup de nuclides ont été déterminés et édités.
La concentration d’un élément dans un échantillon, en utilisant la méthode de

standardisation Kay-zéro, est donnée par :

g 1 Ae Epm [Gthf + GeQO(a)]m 6
- =—— 10 3.43
P = o e T TG, (5:43)
ou :
( /)—Aei ! L 106 (3.44)
pRHETE) = ko Fc [Gthf + GeQO(a)]e Epe .
Fc = A ! 10°(3.45)
- ko.m [Gthf + G.Qo (a)]m Epm .
Fc = L (QS_l cm‘z) (3.46)
3.47.10° ' '

3.11.2 Parametres de la méthode Kk

Pour le développement et 1’application de la méthode de standardisationk,, les manicres

suivantes doivent étre traitées :

1. Détermination expérimentale des facteursk,, tout les parameétres concernant la
préparation, I’irradiation et la mesure des standards doivent étre prises en considération,
ceci inclus par exemple le calcul ou la détermination expérimentale des facteursG,,etG,.

2. Contribution de I’activation épithermique, incluant :

e Détermination expérimentale de [ ;

e Détermination expérimentale de « ;

e Détermination expérimentale de E, pour la conversion Qy — Qo (a);

e Evaluation ou la détermination expérimentale deQ,.

3. Détermination expérimentale et la conversion de &, incluant I’atténuation gamma.
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4. Correction de N, pour :
e Les effets des vraies coincidences ;
e Les effets de Burn-up ;

e Constance des paramétres de flux (¢, f, @) durant I’irradiation.

L'analyse par activation neutronique (AAN) est une technique nucléaire sensible pour analyser la
composition chimique ; ces résultats se référent seulement au nombre d'atomes et non pas a leur état
chimique. Par conséquent, I’information sur les composés ou les types de liaison chimique est
impossible. L’activation neutronique permet une analyse qualitative et quantitative de plusieurs
¢léments majeurs, mineurs et oligo-¢léments dans les échantillons liquides et solides d'environ 60

¢léments (30-40 éléments en méme temps).

Pour de nombreux ¢éléments et applications, L’AAN offre une sensibilité supérieure a celle atteinte
par d'autres techniques. Une limite de détection de 1.2 ppb est possible. Cette technique ne nécessite
que de petites quantités de matériel de 1'échantillon (- 100 a 200 mg) La méthode est basée sur la
conversion des nucléides stables en nucléides radioactifs (radionucléides) par irradiation avec des
neutrons thermiques (neutrons de faible énergie). Le nombre d'impulsions (intensité) a une certaine
énergie est proportionnel a la concentration de I'élément dans 1'échantillon et permet une évaluation

quantitative.
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CHAPITRE 4
PARTIE EXPERIMENTAL

La détection des rayonnements nucléaires se fait a partir de la trace qu’ils laissent lors
de leur passage dans un détecteur. Il est donc indispensable d’avoir une bonne connaissance
des principaux processus d’interaction des divers rayonnements avec la matiére avant
d’aborder I’étude de leur détection proprement dite. Ce sujet est trop vaste pour étre traité ici
et nous ne ferons que de brefs rappels.

D’une maniere générale, les détecteurs ne sont sensibles qu’aux particules chargées. Dans le
cas de particules neutres (neutron ou photon), le détecteur doit en plus assurer leur conversion
en particules chargées avec la plus grande efficacité possible. Les particules chargées sont
continlment freinées au cours d’un grand nombre de faibles transferts d’énergie. Au
contraire, les particules neutres sont absorbées et disparaissent. Chaque événement
(interaction d'un rayonnement dans le milieu détecteur) produit une somme d'informations
¢lémentaires qui peuvent étre exploitée soit directement, soit par l'intermédiaire d'un dispositif
de conversion ou de traitement. On recueille finalement un signal d'information exploitable
par un dispositif d'analyse qualitative et/ou quantitative. L'ensemble de ces dispositifs
constitue la chaine de détection.

La caractérisation d’une chaine de spectrométriec gamma est une opération effectuée lors de
I’acquisition d’une nouvelle chaine ou comme elle peut se faire périodiquement. Le présent
travail consiste a déterminer les parametres les plus importants du détecteur GC3520 qui sont
I’étalonnage en énergie, la résolution FWHM, le rapport Pic/Compton (P/C) et 1’efficacité
relative a un cristal Nal(Tl), ainsi que la détermination des courbes d’étalonnage en efficacité

absolue du détecteur GC3520 pour quatre (04) distances source-détecteur.

4.1. Caractérisation des performances d’une spectrométrie gamma

Dans tous les cas, il est nécessaire de définir un certain nombre de parameétres essentiels
permettant de caractériser les qualités d'un détecteur. La caractérisation d’une chaine de
spectrométrie gamma est une opération effectuée lors de 1’acquisition d’une nouvelle chaine
ou comme elle peut se faire périodiquement. La connaissance de I’efficacité absolue permet
de retrouver I’activité¢ d’une source radioactive ou dans le cas de I’analyse par activation, de
déterminer la concentration d’un élément dans 1’échantillon. En effet, lorsqu’il n’est pas

possible d’appliquer la procédure relative en raison de 1’absence de standards adapté au
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spécimen a doser, on applique la voie absolue. Cette voie nécessite la détermination de

I’expression de 1’efficacité pour les géométries régulierement utilisées.

Dans cette expérience, nous avons déterminé son expression pour quatre géométries

distinctes qui sont : Géol, Géo2, Géo3, Géo4.

e Matériel utilisé
Les caractéristiques essentielles qui constituent une chaine de spectrométric gamma
CANBERRA, I'un comprend le détecteur GC3520 est caractérisé par :

Tableau 4.1 : les caractéristiques des détecteurs GC3520

Modele | Polarisation (Volts) | FWHM (1332,5 KeV) P/C Eff. Relative (%)

GC3520 (+) 4000 1.87 KeV 57.6:1 36.0

Un analyseur 4096 canaux, une alimentation haute tension de 4000 V, PC et logiciel génie

2000(2K), les sources gamma (**' Am, “’Co, *’Cs, °**" et'**Ba).

Tableau 4.2 : les caractéristiques des sources utilisées.

Source Activité four. (KBq) Demi-vie (ans) Date de fabrication
Am-241 440.2 432.2 10/10/06 a 12 :00
Eu-152 310.7 13.537 10/10/06 a 12 :00
Ba-133 129 10.51 01/01/90 a 00 :00

Co-60 406.6 5.27 10/10/06 a 12 :00
Cs-137 347.1 30.07 10/10/06 a 12 :00

Notre travail expérimental consiste a déterminer les parameétres parmi les plus importants des
détecteurs GC3520 ayant des efficacités relatives de 35%, La caractérisation englobe les tests
liés au site de mesure et qui sont : 1’étalonnage en énergie, la résolution FWHM, le rapport
Pic/Compton (P/C) et I’efficacité relative a un cristal Nal(Tl).

4.1.1 Etalonnage en énergie

Pour déterminer le radioélément, donc nous devons trouver I’énergie des différents pics. A cet
effet Il faut bien calibrer en énergie notre chaine de spectrométrie gamma. L’étalonnage en
énergie consiste a attribuer une énergie aux canaux de I’analyseur multicanaux c¢’-t-a dire la

fonction entre I’énergie et le numéro du canal ; Pour cela et pour tracer la droite d’étalonnage
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en ¢énergie, Dans notre travail on a utilis€¢ la source radioactive de I’Eul52 dans les rais

principales sont données dans le tableau suivant :

Tableau 4.3 : Source radioactive de calibration I’Eul52

Activité Demi-vie | Energie Rapport Date de
Source , .
four.(KBq) (ans) (KeV) d’embranchement (%) | fabrication
121,78 28,58
2447 7,583
344,28 26,5
411,12 2,234
Eu-152 310,7 13.537 443,96 2,821 10/10/06 a
778.,9 12,942 12 :00
867,38 4,245
964,08 14,605
1085,87 10,207
1112,07 13,644
1212,95 1,422
1299,14 1,623
1408,01 21,005
W Courbe d'étalonnage en énergie g|
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Figure 4.1 : Courbe d’étalonnage en énergie visualisée par le logiciel Génie2000 pour le détecteur
GC3520 (La pente ¢gale a 0.5 KeV /Canal)
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Genie2K permet de visualiser en temps réel la droite de calibration a la sortie de 1’analyseur
multicanaux, a savoir un spectre avec en abscisse le numéro de canal et en ordonnée le
nombre de coups dans ce canal. De maniére a pouvoir identifier les désintégrations
radioactives mises en jeu, le spectre doit étre étalonné en énergie. Cela consiste a établir une
relation polynomiale entre le numéro de canal et I’énergie déposée dans le cristal. Le spectre
obtenu est alors un ensemble de pics distribués en énergie se rajoutant a un fond. L’énergie du
pic correspond a 1’énergie du photon incident, ce qui permet d’identifier le radioélément
émetteur gamma.

Cette calibration est faite a 1’aide d’une source d’étalonnage d’Eu-152. Le résultat obtenu est
présenté par la Figure I1.3, ou la formule polynomiale de lissage (fitting) de I’énergie en

fonction du numéro du canal est calculée par un algorithme appropri¢ de GENIE2K.
E (enKeV) = —=0,7716 + 0,5 X Ca + 1,606.1077 X Ca® — 2,845.10711 x Ca®

4.1.2 Résolution

En spectrométrie, la résolution est un critére de choix du détecteur, car elle définit la limite de
séparation de deux raies d'énergie voisinesde telle maniére qu’on puisse les identifier. On
approxime la résolution a une relation lin€aire avec 1’écart-type o de la gaussienne. Elle est

définie par la formule suivante :

FWHM
R=—(41)
Eo

Ou:
FWHM : La pleine largeur a mi-hauteur (Full Width at Half Maximum). Si 1'écart-type du

gaussien est g, alors la largeur a mi-hauteur est FWHM=2.35 o.

E, : L*¢énergie corresponde le maximum du pic (voir la Figure 11.4).

comptage N

T
© Ey f canal Ch

Figure 4.2 : Détermination géométrique de la résolution d'un détecteur a 1'énergicE).



35

Pour déterminer la résolution de détecteur GC3520, il suffit de déterminer le FWHM.

La calibration de la chaine est effectuée a 1’aide des deux raies caractéristiques de la source du
Cobalt-60 (le 1173.2 KeV et le 1332.5 KeV). A partir des deux raies, on peut déterminer les

valeurs suivantes :

1. Déterminer un facteur de conversion k, énergie par canal. Pour la source du®°Co, ce

facteur est défini par :

" 1332.508 — 1173.24
"~ canal(1332.508) — canal(1173.24)

(KeV /Canal) (4.2)

2. Déterminer le nombre de coups dans le canal correspond la mi-hauteur HM.
N(Eo)
2

3. Déterminer, a gauche duE, le nombre de coups (@) dans le canal situé juste au-dessous

HM =

(4.3)

du canal correspond a HM et le nombre de coups (b) dans le canal situé juste au-dessus
du canal correspond & HM.

4. Déterminer le numéro du canal (¢) correspond le nombre de coups (b).
Déterminer, a droite duE, le nombre de coups (d) dans le canal situé juste au-dessus du
canal correspond a HM et le nombre de coups (e) dans le canal situé juste au-dessous
du canal correspond a HM.

6. Déterminer le numéro du canal (f) correspond le nombre de coups (d).

Avec ces données on peut calculer FWHM en utilisant la formule suivante :

b—HM+d—HM
b—a d—e

Cette valeur peut étre obtenue directement a I’aide du logiciel GENIE2K. Les valeurs

FWHM =k|(f—¢) + (4.4)

de FWHM calculées par I’opérateur et par Génie 2K et la valeur données par le fournisseur
sont tabulées dans le tableau suivant :

Tableau 4.4 : valeurs calculées et données par le fournisseur du FWHM.

Chaine k HM A b c d e f

GC3520 0.5 23501 23421 40028 2663 37227 8741 2665

Chaine  FWHM calculée (KeV) FWHM GENIE2K (KeV) FWHM fournisseur (Kel)

GC3520 1.885 1.88 1.87
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4.1.3 Rapport Pic/Compton (P/C)

Il exprime le pouvoir de séparer le pic du plateau Compton. Autrement dit, il permet
d’estimer la capacité du détecteur a intégrer sous le pic photoélectrique le plus grand nombre

d’interaction gamma.

La mesure du rapport P/C doit étre faite dans les mémes conditions de la mesure de
résolution. Pour déterminer la valeur du P/C, on utilise la hauteur du pic et non pas sa surface
net. La région de Compton utilisée pour le calcul du rapport P/C a ét¢ définie dans /EEE
norme 325 pour ®°Co comme une région comprise entre 1040 KeV et 1096 KeV. La valeur du

rapport P/C est calculée par la formule suivante [28] :

N(1332.5)

P/C = 25 040) + N(1096)

(4.5)

Ou:

N(1332.5) : Le nombre de coups dans le canal correspond & I’énergie 1332.5 KeV du “Co.
N(1040 KeV) : Le nombre de coups dans le canal correspond a I’énergie 1040 KeV'.
N(1096 KeV) : Le nombre de coups dans le canal correspond a I’énergie 1096 KeV'.

On collecte le spectre du “°Co. Les valeurs calculées, en utilisant la formule (IV.5), et celles

données par le fournisseur sont mentionnées dans le tableau suivant :

Tableau 4.5 : valeurs calculées et données par le fournisseur du rapport Pic/Compton.

Chaine N(1332.5) N(1040) N(1096) P/Ccalc. P/Cfourn.
coups coups coups

GC3520 47002 816 808 57.9:1 57.6:1

4.1.4 Efficacité Relative

L’efficacité relative est définie comme le rapport entre 1’efficacité absolue de détection du
détecteurs GC3520 et celle d’un cristal de Nal(Tl) de 3x3 pouces « carré » (76 mm X
76 mm) pour les rayons gamma de 1332.5 Kel d’une source de ®°Co placée a 25 cm du
détecteur. L'efficacité absolue typique d'un tel Nal(TI) est de 1.2 X 10~3 pour les conditions
précitées. Dans ces conditions, I’efficacité relative du détecteur HPGe est donnée par la

formule suivante [28] :

~ N
T XAx12x 1073

x 100 (%) (4.6)
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N : Le comptage total sous le pic 1332.5 KeV du®’Co.

t. : Temps de collection fixé a 3600 s.

A : L’activité actuelle de la source du®°Co en Bg. Et :

A=Aje M (4.7)
) : La constante radioactive. Pour 1e®°Co, la constante 2 = 6.01 x 10~ %s~1,
Ao : Lactivité initiale donnée par le fournisseur. Dans le cas de notre source °°Co ; type :
EG3X fabriquée le 10/10/2006, ’activité initiale donnée estd, = 406.6 X 103 Bq.

t :Le temps compris entre la date de fabrication de la source et la date d’acquisition.
On place la source ®°Co sur un support distant du détecteur de 25 cm de détecteur GC3520 et
on collecte le spectre pendant 1200 s. Le comptage total sous le pic 1332.5 KeV de la source
9Co est mesuré a I’aide de GENIE2K. En utilisant la formule (IV.6), la valeur de 1’efficacité
relative est calculée et comparée a celle de fournisseur, les résultats sont donnés dans le tableau

suivant :

Tableau 4.6 : valeurs calculées et données par le fournisseur de 1’efficacité relative.

Chaine N(1332.5) coups & Calc. (%) & fourn. (%)
GC3520 187882 31.35 36.0

4.1.5 Etalonnage en efficacité absolue d’un détecteur Ge(HP)

e Principe

Pour une chaine de spectrométrie, la connaissance de 1’efficacité permet de retrouver 1’activité
d’un élément dans I’échantillon. En effet, lorsqu’il n’est pas possible d’appliquer la procédure
relative en raison de 1’absence de standards adaptés au spécimen a doser, on applique la voie
absolue qui nécessite la détermination de I’expression de I’efficacité.

La courbe d'efficacité permet, pour toutes les énergies, de déterminer, a partir d'un taux de
comptage (cps), une activité en nombre de photons gamma émis par unité de temps.

A partir de cette courbe et en connaissant le nombre de photons gamma émis par
désintégration (schéma de désintégration), il est possible de calculer 1'activité absolue en dps
= Bq. Cet étalonnage se fait pour chaque géométrie de comptage, par mesure de sources
¢talonnées contenant un mélange de nucléides de teneur certifiée dont la période de
décroissance est suffisamment longue, et le schéma de désintégration bien établi, de maniére a
ce que tout le spectre soit bien couvert. Pour ce calibrage, il faut préférer les nucléides

décroissant par une seule voie gamma (réduction des effets de cascade) [29].
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Le présent travail consiste a déterminer les courbes d’étalonnage en efficacité absolue du
détecteur GC3520 pour quatre (4) distances source-détecteur. Cette efficacité absolue d'un
détecteur caractérise sa capacité a détecter des photons d'énergie donnée. Elle est définie par
le rapport entre le nombre de photons détecté, d’une énergie donnée, et le nombre de photons

émis, de la méme €énergie. On peut définir 1’efficacité absolue par la formule [30]:

e(E) = % (4.8)

N(E) : Nombre total de coups qui seraient comptés dans un pic donné, avec un logiciel
d’analyse donné, pour une source, homogene et sans matrice.
N’ : Le nombre total de photons mono énergétiques émis par la source pendant la méme durée
de mesuret,,, soit :

N =y(E).A.t, (4.9)
y(E) : Etant le rapport d’embranchement.
A : L’activité de la source au moment de la mesure. Ou: A = Age ™t (4.10)

Ay : L’activité initiale de la source étalon.

A: Constante de décroissance radioactive.

t : Le temps s’écoule entre la date de début de la mesure et la date de fabrication de la source.
En injectant la relation (IV.9) et (IV.10) dans (IV.8), on trouve comme expression pour
’efficacité absolue :
N(E)

B = Dae e,

(4.11)

L’incertitude sur I’efficacité étant :

o, =¢ (TV—N)2 + (%)2 + (%)2 + (%)2 (4.12)

Ou oy est Dlincertitude sur la surface du pic, o, est I'incertitude sur le rapport

d’embranchement, g, est I'incertitude sur Iactivit¢ de la source et g, est Iincertitude sur la

constante de décroissance radioactive. Les incertitudes sur les temps ¢ et t,, sont négligeables
car ils sont mesurés par I’horloge de ’ordinateur. L’incertitude totale est donnée a deux écart-
types.

L’efficacité¢ absolue dépend de la géométrie du détecteur, de ses caractéristiques physiques
ainsi que celles du conteneur de la source, de la géométrie de la source, du logiciel d’analyse
utilis€ pour I’acquisition de spectres mais elle est indépendante de la nature de la source.

L’efficacité absolue varie aussi avec I’énergie des photons émis.
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Expérimentalement, en utilisant des sources €étalons quasi-ponctuelles (donc ne présentant pas
d’effet de matrice) émettant des photons, dont on connait exactement 1’activité, on peut
¢évaluer la variation de I’efficacité absolue en fonction de 1’énergie des photons émis par la
source a partir du taux de comptage dans le pic. Ceci n’étant valable que dans une
configuration donnée, c’est-a-dire pour une géométrie du détecteur et une position source-
détecteur [31].

D’une fagon générale, pour une géométrie donnée, 1’efficacité absolue est une fonction
linéaire décroissante de In(E) pour les énergies moyennes et élevées (de 200 keV a 2,048
MeV). Aux basses énergies, 1’efficacité absolue décroit, apres €tre passé par un maximum aux

environs de 150 keV.

001

0.001

Efficiency

0.0001 } t
10 100 1000 10000

Energy (keV)
Figure 4.3 : Schéma de I’efficacité absolue en fonction de 1’énergie en coordonnées logarithmiques.
Un des problémes rencontré en pratique, c’est le fait qu’on ne dispose pas suffisamment de
sources distinctes (et de raies simples distinctes) permettant de couvrir complétement, avec de
nombreux points expérimentaux, la gamme d’énergies étudiée. Dans le cas général, il existe
plusieurs limitations a un étalonnage expérimental seul, méme avec une géométrie bien

controlée (conteneur normalisé) [31]:
e Toutes les énergies ne sont pas disponibles en sources ¢talon.
e Les effets de cascade sont fréquents et leurs effets difficilement quantifiables.

o Les effets de matrice sont assez variables avec la composition et la densité.

Vérification des expressions de ’efficacité
L'étalonnage en efficacité du détecteurs GC3520 a été faite a 1’aide des sources d'étalon

spectrométriques certifiés, asavoir Am-241, Ba-133, Cs-137, Eu-152 et Co-60. Le test
consiste a mesurer les activités des sources étalon pour a différentes géométries et apres
comparer aux activités fournies par le fabriquant. Les sources radioactives ont été placées a
différentes distances variante de 00 cm (déposer directement sur la partie sensible du

détecteur) a une distance de 17.6 cm de la tété du détecteur.
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Am-241:

L’activité initiale de la source d’Am-241 ¢était de Ay = 440,2 kBg au 10/10/2006,
I’incertitude absolue relative sur celle-ci étant de 0,4 % a deux écart-types. La période du
radionucléide est T = 432,2 ans.La seule raie gamma d’Am-241 a une énergie de 59.54 keV

et un rapport d’embranchement y = 35,9 % [32].

Ba-133:

L’activité initiale de la source de Ba-133 était de Ay = 129 kBq au 01/01/1990, I’incertitude
absolue relative sur celle-ci étant de 5 % a deux écart-types. La période du radionucléide
estT = 10,51 ans. Les énergies des raies gamma du Ba-133 et les rapports d’embranchement

correspondants sont montrées dans le tableau suivant [32].

Tableau 4.7 : Les énergies des raies gamma et les rapports d’embranchement correspondants de la
source de Ba-133.

Source Energie (KeV) Rapport d’embranchement (%)
53,16 2,199
79,61 2,62
81 34,06
Ba-133 160,61 0,645
276,4 7,164
302,85 18,33
356,02 62,05
383,85 8,94

Cs-137 :

L’activité initiale de la source de Cs-137¢était de A, = 347.1 kBq au 10/10/2006, I’incertitude
absolue relative sur celle-ci étant de 0,4 % a deux écart-types. La période du radionucléide
est T = 30,07ans. La seule raie gamma de Cs-137a une énergie de 661,66 keV et un rapport
d’embranchement y = 84,99% [32].

Eu-152 :
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L’activité initiale de la source d’Eu-152 était de A, = 310,7 kBq au 10/10/2006, I’incertitude

absolue relative sur celle-ci étant de 0,7 % a deux écart-types. La période du radionucléide

estT = 13,537 ans.

L'efficacité ¢ et D’erreur relative du détecteur, pour les quatre (04) géométries, ont été

calculées dans la gamme d’énergie comprise entre 53 et 1408 Kel, en utilisant les relations

(4.11) et (4.12) respectivement. Les résultats obtenus sont tabulés dans le Tableau 4.9 :

Tableau 4.8 : Valeurs calculées de I’efficacité et erreurs relatives associées pour les quatre (04)

géométries.

Géométrie 01

(00 annaux)

Géométrie 02

(02 annaux)

géométries 03

(04 annaux)

géométries 04

(08 annaux)

Energie
[ o, [ O
€ - (0 € - (%) € - (P € - (%)

53,16 0,008544 3,7 0,002811 4,2 0,001357 4,9 0,000377 7,3
59,54 0,023323 0,5 0,006164 0,6 0,002423 0,6 0,000777 0,7
81 0,065096 1,4 0,017440 1,4 0,007077 1,4 0,002030 1,4
121,78 0,168379 0,9 0,026209 0,8 0,009736 0,8 0,003021 0,9
2447 0,122242 0,9 0,019645 1,0 0,007572 0,9 0,002459 1,0
276,4 0,071019 1,2 0,016102 1,3 0,006700 1,3 0,002293 1,4
302,85 0,068239 1,2 0,015091 1,2 0,006248 1,3 0,002116 1,3
344,28 0,099227 0,8 0,015055 0,8 0,005845 0,9 0,001916 0,9
356,02 0,059911 1,0 0,013175 1,1 0,005463 1,1 0,001856 1,1
383,85 0,061441 1,2 0,012504 1,3 0,005185 1,3 0,001755 1,3
411,12 0,074510 1,2 0,012402 1,0 0,004955 1,1 0,001664 1,4
443,96 0,072890 1,4 0,011734 1,2 0,004634 1,3 0,001542 1,5
778,9 0,048058 0,9 0,007618 0,9 0,003022 0,9 0,001000 1,0
867,38 0,039360 1,3 0,006676 1,1 0,002740 1,1 0,000939 1,4
964,08 0,042318 0,9 0,006533 0,9 0,002578 0,9 0,000856 1,0
1085,87 0,045844 1,0 0,006100 1,0 0,002367 1,0 0,000777 1,1
1112,07 0,040322 0,9 0,005943 0,9 0,002336 0,9 0,000777 1,0
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1212,95 0,031576 1,5 0,005308 1,4 0,002066 1,7 0,000728 2,4
1299,14 | 0,031510 1,2 0,005062 1,3 0,002082 1,5 0,000699 2,0
1408,01 0,031625 0,9 0,004842 0,8 0,001925 0,9 0,000648 0,9

Les courbes d’efficacité de différentes géométries sont tracées.

Efficacité absolue d’un détecteur HPGe

0,1 /\A

0,01 fé/\

—o—Géo 01
—o—Géo 02
—o—Géo 03
—a—Géo 04

Efficacité
<
N
/

0,001 /

0,0001

10 100 Energié (KeV) 1000 10000

Figure 4.4 : Efficacité absolue d’un détecteur GC3520.

4.1.6 Détermination de la distance référence

La distance référence est I’espacement vertical ou horizontal entre la source et le détecteur a
partir de laquelle les effets de coincidence sont négligeables. La source utilisée est le °°Co
qui se désintégre avec I’émission de deux gamma d’énergie 1332.5 et 1173.22 KeV. *°Co

Caractéris¢ par le phénomene des vraies coincidences, ceci signifie la création d’un pic

somme ayant 1’énergie 2505.7 KeV.

Le comptage du pic somme est lié¢ directement a la distance source-détecteur. On considere
que La distance référence est une distance avec laquelle le comptage des pic somme s’annule

ou néglige. Pour notre détecteur GC3520 on a trouvé la distance référence est dy=08 anneaux.

4.2. Les logiciels utilisés

4.2.1. Logiciel de spectrométrie gamma GENIE 2000

e Description :
Le logiciel de spectrométrie Génie 2K propose, dans un environnement convivial,
I’acquisition, la visualisation et 1’analyse de données spectrométriques sur les ordinateurs

personnels. Il permet de controler plusieurs détecteurs de fagon indépendante et se connecte
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en réseau aisément. Son fonctionnement par fenétres le rend trés convivial et de nombreux
programmes exécutables d’utilisation simple peuvent y étre ajoutés.

De multiples procédures de comptage peuvent étre exécutées simultanément et
indépendamment. Aucune procédure n’est stoppée par I’exécution d’une nouvelle tache. Avec
Génie 2K, toutes les opérations sont assurées indépendamment.

Avec Génie 2K les programmes d’acquisition et d’analyse sont fortement liés et
intégrés, fournissant ainsi une interface conviviale et un contréle puissant des applications.
Grace aux multiples fenétres, les spectres et les résultats d’analyses peuvent étre facilement
repositionnés sur I'écran, permettant ainsi d'effectuer des comparaisons rapides.

Génie 2Kest le plus jeune membre de la famille des logiciels Génie 2K. Il partage la
plupart des caractéristiques des systemes treés évolués deGENIEESP. La compatibilité des
formats de fichiers, des algorithmes d’analyses et les capacités réseau permettent a toute la
famille Génie de s’intégrer facilement a une large gamme de plateformes. Deux types
d’interfaces sont possibles. La premiére est dédiée aux utilisateurs avertis et offre toutes les
fonctionnalités disponibles sur ce logiciel. L’utilisateur peut accéder a toutes les fonctions du
systeme en quelques clics de souris.

Pour les opérations routinieres de comptage échantillons, GENIE 2000 fournit une
interface affectée a la gestion des programmes exécutables. Dans cet environnement,
’utilisateur, qui peut étre un simple opérateur, est guidé pas a pas au cours des opérations de
comptage et d’analyse. Un systéme sé€curisé¢ et hi€rarchis¢ permet de controler les acces
accordés aux différents utilisateurs. De nombreux logiciels optionnels sont disponibles dans
cet environnement.

e Interface utilisateur graphique :

L’interface graphique interactive de GENIE 2000 est de type Windows® avec fenétres.
Elle propose a I'utilisateur un accés simple et direct aux fonctions du systeme. Une seule
fenétre est utilisée pour le controle de 1’acquisition et I’analyse de plusieurs détecteurs au
méme moment.

La fenétre Spectrométrie fournit I’affichage du spectre et les controles d’acquisition a
partir des détecteurs préalablement configurés, ainsi que 1’affichage des spectres enregistrés
sous forme de fichiers. Jusqu’a 32 sources de données (avec toute combinaison possible de
détecteurs et de fichiers) peuvent étre activées en méme temps dans la fenétre Spectrométrie.

Elles peuvent étre affichées une par une ou par groupe de 2 a 8. De plus, I’affichage des

spectres en cours d'acquisition est mis a jour en temps réel. [34]
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Figure 4.5 : Exemple d’une fenétre montre I’affichage d’un spectre.

La fenétre Spectrométrie est d'utilisation simple. On peut réaliser une loupe (voir la
figure (4.5), des comparaisons entre spectres, et définir des régions d’intérét avec l'aide de
marqueurs et d'un curseur.

Une partie de I’écran peut étre réservée a un panneau comportant des "boutons" de
controle (que I’on retrouve également sous forme d'icones dans la barre correspondante). Ces
boutons permettent d’appeler les fonctions de base les plus usuelles : départ et arrét de
I’acquisition, mise en et hors service de la fonction loupe, effacement du spectre et du
compteur de temps, déplacement d’une région d’intérét a 1’autre, déplacement d’une source
de données a I’autre.

Une barre d’outils située en haut de 1’écran contient les icones de nombreuses fonctions
; elle est également personnalisable. A chaque icone est affecté un titre que I’on peut lire y en
positionnant la souris. Par défaut, vingt icones vous sont déja proposé€s ; vous pouvez y
adjoindre de nombreuses autres a l'aide d'un menu spécialisé disponible dans la version de

base deGENIE 2000. Un écran Pages d’Etat se situe en bas de la fenétre. Jusqu’a sept pages
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d’état sont ainsi disponibles et permettent d’obtenir des informations détaillées sur chaque
source de données. Le panneau de controle, la barre d’outils et les pages d’états peuvent étre
affichés selon votre convenance. Présents ou absents, agrandis ou réduits ; il en est de méme
pour les fenétres consacrées aux Spectres et aux Rapports.[34]

La fenétre Spectrométrie permet d'accéder aux fonctions standard et optionnelles de
spectrométrie gamma et alpha élaborées. Les analyses peuvent étre effectuées manuellement
pas a pas ou au moyen d'une séquence d’analyse prédéfinie sur la base de modules fournis tels
que recherche de pics, analyse des raies, etc. Les séquences sont créées en sélectionnant des
modules auxquels sont associés des écrans de paramétrages des algorithmes proposés. Ainsi
I’utilisateur peut-il éditer les parametres d’analyse puis les exécuter.

Le systéme permet d’utiliser plusieurs algorithmes différents pour une analyse donnée.
L’utilisateur peut par exemple sélectionner un algorithme de recherche de pics par dérivée
seconde, en marquant les régions d’intérét, ou au moyen des raies d’énergies issues d’une
bibliotheque de nucléides. Ces algorithmes sont treés différents les uns des autres et vont
influer sur les étapes suivantes : correction en efficacité et identification des nucléides.
L’utilisateur a ainsi en main tous les outils nécessaires a la réalisation de séquences. Une liste
déroulante de nucléides vous permet de sélectionner différents éléments avec vue sur les
autres raies d’énergies du méme nucléide, lui permettant ainsi de controler la validité de
I’identification.

En plus du mode Manuel, une séquence d'analyse peut étre définie a 'aide d'un éditeur
de séquences. Cette séquence peut consister en une suite d'analyses et d'édition de résultats
accompagnée de la définition des parametres correspondants. Une fois la séquence créée, elle
peut étre sauvegardée sous un nom qui apparaitra dans le menu déroulant pour exploitation
immédiate.

Veuillez-vous reporter a la section Spécifications pour les algorithmes spécifiques et
aux fiches produits des options logicielles d'analyse.

Une identification interactive des isotopes permet un controle visuel des isotopes avec
l'affichage du spectre. Il suffit de positionner le curseur sur un pic pour afficher le nom de
l'isotope et son activité.

4.2.2 Logiciel HyperLab

HyperLab est un logiciel sophistiqué, qui facilite les taches de spectroscopie gamma avec la
mise a jour des techniques et algorithmes.
I1 utilise des techniques extrémement complexes pour la déconvolution des spectres gamma

pris par des détecteurs Ge(HP). [35]
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Le logiciel est capable de déterminer leur fonction de 1’efficacité relative ou absolue de
détecteur, et également la fonction non linéaire a partir de plusieurs mesures avec de plusieurs

Sources gamma.
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Figure 4.6 : Exemple d’une fenétre du logiciel HyperLab.

Avantages
. Bien meilleur ajustement automatique des régions complexes que ses concurrents: les

interventions manuelles moins.

. Sans perte d’évaluations de comptage: changement de taux de comptage n'est plus un
probléme.

. Ce que vous voyez est ce que vous obtenez: aucun déconvolutions aveugle.

. Base de données SQL: long inventaire des fichiers de spectre et de I'évaluation.

. Correction de la non-linéarité et d’efficacité : les emplacements exacts de pointe et des

zones de transformation telles que 1'identification des isotopes et calcul d'activité.[35]

4.2.3 Logiciel kg IAEA

4.2.3.1 Description du programme

e Bases des données :
Les données nucléaires sont nécessaires dans la majorité des parties du programme KO-IAEA.
La base des données utilisée dans ce programme est KO-database, elle est accessible sur le
site-web [36]. Ce programme a besoin, aussi, aux schémas de décroissances des

radionucléides trouvés dans les tableaux des isotopes.
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e Calcul des coincidences
L'algorithme qui effectue ces calculs dans le programme KO-IAEA prend tous les
phénomenes connus en compte, tels que les pics de I’effet photoélectriques, de simple
échappement et de double échappement, ainsi que les coincidences entre les rayons gamma,
ou impliquant des rayons X apres la capture électronique ou la conversion interne. Les
exceptions sont les corrélations angulaires et les pertes dues au phénomeéne de

Bremsstrahlung.[36]

e Detector calibration
Un mélange de méthodes est incorporé dans le programme kO-AIEA, composée d'une
approche proposée par DE FELICE et al. [2], Ou la mesure, par exemple, le Cs-137 serait
employée pour déterminer la courbe pic-au-total. Cette procédure doit étre stable et applicable

pour les déférentes géométries utilisées dans INAA.
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Figure 4.7 : Exemple d’une fenétre du logiciel kO-IAEA.

La caractérisation et les mesures d’efficacité de ce détecteur, ont révélé que depuis son
acquisition, ce dernier a gardé ces performances qui concordent avec celles fournies par le
fabriquant, il posséde de plus, une excellente résolution (1.88 Kev). Le second volet de ce
travail, est consacré a I’établissement des expressions de 1’efficacité qui aura pu gagner en

précision si le laboratoire disposait de sources étalon plus récentes. Par conséquent, il est
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possible d’utiliser les données de ce document pour la détermination de la concentration des

¢léments par voie absolue ainsi que I’activité d’une source radioactive.

De plus les expressions de I’efficacit¢é ne sont valables que dans la gamme d’énergie
(comprise entre 53 KeV et 1408 KeV). 1l reste 1’étape de validation des courbes qui nécessite
I’irradiation et la mesure de radioélément qui émettent des raies autre que celle utilisées pour
I’établissement des expressions d’efficacité. Il s’agit ensuite de retrouver la masse du standard
en utilisant ’expression de 1’efficacité obtenue. Finalement, il faudra estimer I’erreur entre la

masse obtenue par NAA et celle pesée.

4.3. Préparation, irradiation et mesure des spectres des échantillons

4.3.1 Préparation des échantillons

Les échantillons de plantes ont été collectés directement de la région foresticre de
Tiaret. La procédure de la préparation est illustrée dans la figure IV.8.

Selon la méthodologie suivie dans le processus d’analyse du département AAN, les
standards certifiés CRM, les standards de référence RM, et les moniteurs de flux AUO0.1%-Al
doivent accompagner les échantillons a analyser dans toutes les phases du travail d’analyse.
La technique k)-NAA exige I’emploi des moniteurs de flux (0.1% Au-Al) spécifiques a cette
technique sous forme de fil de 1 mm de diamétre, 3 mm de longueur et 7 mg de masse. En
plus, les RM et CRM seront exploités pour une étape ultérieure pour la validation et le
controle qualité des résultats obtenus.

Dans cette partie, nous avons introduit des standards de méme matrice que les
échantillons étudiés a savoir : CRM-GSV4 (feuilles de thé chinois) et CRM-NIST1573a
(feuilles de plantes de tomate).

Les échantillons avec les standards GSV4 et NIST1573a ont été préparés en deux
exemplaires dont I’intervalle des masses compris entre 111 et 113 mg. L’ensemble, des
¢chantillons, standards et moniteurs sont positionnés dans la capsule d’irradiation (cylindre en
Aluminium de haute pureté) avec la maniere la plus convenable afin de faire subir les cibles
au méme flux neutronique. Les cibles sont répartis sur deux niveaux appelés A et B dont la
ligne A comporte le premier exemplaire de 1’ensemble (Ech, Std, Au) et de méme pour la

ligne B.
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Collecte des plantes mise a I’étude

v
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v

Homogénéisation des échantillons et CRM (Certified ReferenceMateial)

¥

Pesage (échantillons, standards, moniteurs)
Une balance analytique (d=0.1mg)

v

Conditionnement dans des enveloppes
En aluminium de haute pureté (99.999%)

-

Confinement des échantillons dans la capsule
d’irradiation

Figure 4.8 : Procédure de préparation des échantillons de plantes

4.3.2 Irradiation et mesure

Les échantillons, standards et moniteurs préparés sont irradiés dans un canal vertical
du réacteur de recherche Es-Salam dont les parameétres physiques du flux sont connus a savoir
¢0th=3.761013 n.cm-2s-1, a = 0.027, f = 28.8 [37]. Le temps d’exposition de la capsule
d’irradiation dans le flux neutronique est de six (6) heures. Apres un temps de refroidissement
de quatre (4) jours, I’ensemble des échantillons, standards et moniteurs sont mesurés par un
spectrometre gamma. Le détecteur Ge(HP) a été calibré précédemment en énergie et en
efficacité. Cette étape est indispensable dans le processus d’analyse afin d’ajuster les pics
dans le spectre en fonction des canaux. En effet, la premiére mesure concerne I’analyse des
¢léments ayant des demi-vies moyennes allant d’une dizaine d’heures (42K, T1/2 =12.36
Heures) jusqu'a des dizaines de jours (51Cr, T1/2 =27.7 jours). Les spectres gamma des
¢chantillons et des standards sont collectés apres 20 jours de décroissance afin de déterminer
les ¢léments de longues périodes,Tous les spectres sont obtenus a ’aide du logiciel Génie 2k

(Canberra) [34].
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Figure 4.9 : Spectres de raies gamma collectés mesurés pendant 7200 sec.

4.3.3 Calcul de concentrations par kO-NAA

En se basant sur les équations du calcul de concentrations par la méthode kO-NAA,
nous avons déterminé la teneur pour 24 ¢léments dans les différents types d’échantillons
¢tudiées. L’utilisation des logiciels de calcul est trés utile dans le cas de notre travail vu la
complexité du travail d’analyse ou le programme HyperLaboffre une meilleure correction
pour les surfaces des pics traités. Ceci conduit a I’introduction des données hautement
corrigées du point de vue interférences entre les pics. Pour la technique relative, nous avons
utilisé un programme MS-Excel ou plusieurs colonnes ont fait I’objet d’équations indiquant
toutes les étapes de 1’analyse allant des données expérimentales jusqu'a la formule finale pour
le calcul de concentrations. En effet, sur la base des valeurs de concentrations données par le
fournisseur que nous pouvons calculer les concentrations des éléments dans 1’échantillon.

4.3.4 Résultats et Discussion

Les valeurs de concentrations obtenues pour I’ensemble des plantes analysées sont données
dans le tableau 4.9Vingt-quatre ¢éléments ont été déterminés lors de cette analyse par la

méthode K-NAA. Les ¢léments dosés sont d’ordres majeurs, mineurs et de traces.
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Une étude comparative entre les parties de la plante a été effectuée sur le plan qualitatif et

quantitatif. Ceci conduit a différencier entre les €léments majeurs, mineurs et traces. Cette

analyse permet de bien étudier la contenance des différents types de plantes et par conséquent

extraire les informations et les données spécifiques pour chaque plante analysée. Les figures

4.10, 4.11 et 4.12 illustrent simultanément la contenance des ¢léments pour une matrice

biologique d’une manicre générale.

En plus, ce travail a découlé plusieurs interprétations et analyses en se basant sur les

résultats que nous avons obtenus.

Les ¢léments majeurs sont K, Ca déterminés dans P. lentiscus feuilles et P. lentiscus
Grains.

L’¢lément de potassium est le plus dominant par rapport au Ca.

Les éléments mineurs on trouve : Br, Mn, Fe, Na, Sr etZn. Ces éléments ont été
déterminés dans tous les échantillons de la plante mais avec des concentrations plus au
moins variables. En prenant 1’¢lément Sr, la concentration la plus ¢élevée est trouvée dans
P. lentiscus feuilles, et moins riche en Sr P. lentiscus Grains., on remarque 1’absence du
Sr dans les feuilles de pasticia.

On peut noter également que le Br existe en faible quantit¢ de 84 mg/kg pour le P.
lentiscus Grains mais plus considérable 203 mg/kg pour P. lentiscus feuilles.

Le zinc étant un élément nutritif, sa contenance maximale est présente dans 1’intervalle
16-11 mg/kg pour P. lentiscus Grains, P. lentiscus feuilles, respectivement.

Les ¢léments As, Ce, Cr, La et Rb possedent des concentrations inférieures a 12 mg/kg.
Le nombre d’éléments de traces est de 16 a savoir : As, Ba, Ce, Co, Cr, Cs, Eu, Hf, La,
Rb, Sb, Sc, Sm, W, Th, et Yb. La teneur de cette composition se situe entre 0.02 et 0.7
mg/kg.

on remarque 1’absence des ¢léments : Eu, Hf, Th, Yb dans le P. lentiscus Grains.



Tableau 4.9: Résultats obtenus en (mg/kg) par la méthode KO- NAA du P. Lentiscus feuilles et P.

Lentiscus Grains.
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Eléments | P. lentiscus feuilles | P. lentiscus Grains Rapport (%)
(Grains/Feuilles) de P.L

Essentiel K 8920 + 180 17460 + 350 51
Majeur Ca 10465 + 388 3480 + 132 33
Essentiel Fe 203.2+9.14 84.12 £5.55 41
Mineurs Na 54.12 +£4.92 100 + 0.001 54
Zn 10.47 £0.471 1591 £0.811 66

Mn 13.87 £0.32 10.52 £0.50 76

Essentiel Cr 1.6 +0.05 2.27+0.14 70
Trace Co 0.089 £0.01 0.10 £ 0.007 86
Non- As 0.185£0.016 1.945 £0.031 10
Essentiel Ba 7.93+0.93 3.63+1 46
Trace Br 10.49 + 0.04 7.07 +0.05 67
Ce 0.53+0.06 0.23+0.03 43

Cs 0.066 £ 0.009 0.061£0.007 93

Eu 0.01 £0.001 ND /

Hf 0.03 +£0.001 ND /

La 0.29+0.01 0.18 £0.01 62

Rb 2.93+0.34 8.44 £0.35 35

Sb 0.02 +0.001 0.03 +£0.001 67
Sc 0.095 £0.002 0.063 £0.001 66
Sm 0.041% 0.004 0.02 +£0.001 49

Sr 31.13 £3.80 6.49+1.26 21
A\ 1.19+0.013 0.67 +£0.027 56

Th 0.069 £ 0.008 ND /

Yb 0.02 +0.001 ND /

Valeurs de concentrations (mgikg)

H P. lentiscus feuilles

20000

15000

10000

5000

Figure 4.10 : Etude comparative des éléments majeurs.
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Les élements mineurs des plantes étudiées
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Figure 4.11 : Etude comparative des ¢léments mineurs.
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4.3.5Evaluation des résultats et (CO/AQ)

Afin de valider nos résultats, nous avons irradié deux standards a savoir : GSV4 et
NIST-1573a. En utilisant NIST-1573a comme un standard et GSV4 comme un échantillon,
nous avons calculé les concentrations des éléments existants dans le standard GSV4, et vice
versa.Cette procédure nous permet, d’une part, de vérifier les étapes de préparation,
d’irradiation, de décroissance et de mesure, d’autre part, faire un choix judicieux du standard
qui doit étre utilisé pour le dosage des ¢léments dans les échantillons plus tard. Les résultats

trouvés sont rassemblés dans le tableau (IV.8).
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Afin d’estimer ’exactitude de la méthode, on compare la concentration de 1’élément dosé dans le
standard témoin avec celle donnée par le fournisseur. L’exactitude est déterminée selon les paramétres
des standardisations Zgcore €t Uscore défini comme suit :

Accepté si:

e Satisfaisant si Z-scorer < 2, discutable pour2 <Z-score<3 et insatisfaisant pourfor Z-score > 3.

e U-scorer < 1 est satisfaisant et insatisfaisant si U-score> 1.

_ ‘XLab _XRef ‘

score 2 2
H Lab tH Ref

X1ab = XRef

H Ref

SCore

Ou:
XLab €t trgp  Tésultats de laboratoire et 1'écart type respectivement

Xger €t Urer: 1a valeure de incertitudes et et 'écart type respectivement.

Tableau 4.10 : Evaluation des résultats obtenus du standard CRM-GSV4 par les paramétres U-score

et Z-score
Eléments NIST1573a GSV 4
Calculées Certifiées Uscore Zscore Calculées Certifiées Uscore Zscore

As ND 0.112+ ND ND 0.3+0.03 0.28+0.03 0.51 0.67
Ba 63.60+4.06 63 0.058 0.063 57.53+4.43 58+3 0.09 0.16
Br 1272+150 1300 0.117 0.147 3.39+0.26 3.4+0.4 0.03 0.04
Ca ND 50500 + ND ND 4128+239 4300+200 0.55 0.86
Ce 1.69+0.18 2 0.886 -1.033 1.03+0.08 1£0.1 0.27 0.35
Co 0.56 +£0.06 0.57+0.02 0.158 -0.500 0.21+0.01 0.18+0.02 1.49 1.65
Cr 2.08 £0.07 1.99 + 0.06 0.976 1.500 1.01+0.14 0.8+0.02 1.44 10.25
Cs 0.005 +0.052 0.053 0912 -6.000 0.29+0.01 0.29+0.02 0.17 0.20
Fe 360 £ 17 3687 0.444 0.140 240+16 0.03+0.001 1.28 2.44
Hf 0.146 £0.014 0.14 0.396 0.476 ND 0.033 ND ND

K 27600 = 1000 27000 + 1.177 1.200 17077+205 16600+600 0.75 0.80
La 2.51+0.16 2.3 0.552 0.609 0.59+0.02 0.6 £0.03 0.33 0.40
Na 114.85 136 £4 1.889 5.288 ND 4444 ND ND

Rb 14.61 £ 0.83 14.89 + 0.321 1.037 71.73+£1.29 74+4 0.54 0.57
Sb 0.05+0.01 0.063 + 1.115 2.167 0.084+0.012  0.056+0.005 1.85 4.80
Sc 0.09+0.01 0.1 0.555 0.667 0.144+0.002  0.085+0.017 6.02 6.11

Sm 0.26 +0.09 0.19 0.741 2456  0.086+0.007 0.056+0.005 0.03 0.04
Sr 82.10+10.09 85 0.178 0.227 ND 15.2+0.5 ND ND

Th ND ND ND ND 0.061£0.006 0.058+0.009 0.28 0.50
/n 29.14+1.10 309+0.7 1.350 -2.514  26.10+£0.705 26.3+0.9 0.17 0.22

e U-scorer <1 est satisfaisant et insatisfaisant si U-score> 1.

e Satisfaisant si Z-scorer < 2, discutable pour2 <Z-score<3 et insatisfaisant pourfor Z-score > 3.
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Figure 4.14 : Comparaison entre les valeurs mesurées et recommandées GSV4.

On remarque que les valeurs calculées concordent parfaitement avec les valeurs certifiées
pour les ¢éléments analysés. Les parametres d’évaluation indiquent que les résultats obtenus
sont considérés acceptables du point de vue analytique. L’analyse des valeurs Z-Score et E-
score révele que la validation par les CRM est la démarche la plus recommandée par la norme
ISO17025 :2005. Les figures 1V.13 et IV.14illustrent graphiquement la tragabilité de 1’analyse
du CRM-GSV4 et NIST 1573a comme étant un précurseur par rapport aux échantillons

étudiés dans ce travail.



56

CONCLUSION

Le travail de recherche mené durant six mois au niveau de département d’analyse par
activation neutronique, a été réalisé en prenant en compte tous les aspects physiques et

chimiques liés a la méthode NAA.

L’objectif principal du travail proposé est la maitrise des outils analytiques et
I’exécution d’une manicre autonome des expériences pour 1’analyse multi-élémentaire d’un

grand nombre d’échantillons en particulier les plantes médicinales et nutritives.

Les connaissances de base de la dite méthode sont indispensables pour mener a bien le
travail analytique. Il s’agit des principes fondamentaux basés sur le concept nucléaire de la
réaction (n,y) et les radioéléments générés en conséquence. Ceci est traduit par le
développement mathématique fond¢ sur les phénomenes physiques existants au niveau du site
d’irradiation et la détection du rayonnement gamma par les détecteurs Ge(HP). Pour le
traitement et la quantification des éléments analysés, un travail d’analyse considérable a été

réalisé en utilisant plusieurs logiciels a savoir : Génie 2k, HyperLab, MS-Excel et KayWin.

La méthodologie suivie dans 1’exécution du programme de travail permet de bien
distinguer entre les différentes phases du processus analytiques : la préparation, 1’irradiation,
la mesure, le calcul de concentrations ainsi 1’évaluation des résultats obtenus. L’analyse de
deux types de la plante Pistacia lentiscus, a ¢t¢ menée dans de bonnes conditions depuis la
collecte des substances a analyser, la préparation des échantillons suivant les étapes : séchage,

broyage, tamisage, ’homogénéisation et la pesée.

Des enveloppes en aluminium hyperpur ont fait 1’objet d’un support pour les
¢chantillons préparés afin d’éviter leurs contaminations ainsi avoir une forme géométrique
connue. Le temps d’exposition de la capsule d’irradiationétait de six heures dans le canal
vertical 15 du réacteur Es-Salam. Leflux neutronique dans cette position est de 3.76 10
n/cm’s. La mesure du rayonnement gamma émis aprés un temps de refroidissement approprié
a ¢été effectuée par une chaine de spectrométrie gamma avec un détecteur calibré

préalablement en énergie et en efficacité.

Le logiciel Génie 2000 est utile pour la collection des spectres gamma selon deux
voies d’analyse. Cette approche est exigée pour la détection des raies gamma caractérisés par

les demi-vies moyennes et longues. Afin d’entamer 1’étape traitement des spectres, le logiciel
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HyperLab a été utilisé pour une étude spécifique liée au lissage du spectre obtenu par Génie
2k. Apres traitement, les spectres corrigéssont parfaitement exploitablessur le plan analytique
en mettant le point sur les zones les plus complexes présentant des interférences entres les
pics adjacents. Toutes les corrections effectuées par ce logiciel ne peuvent conduire qu’a des

résultats plus corrects par rapport aux spectres non traités.

Les données générées par le logiciel HyperLab (surfaces des pics corrigées) sont
introduites directement dans le programme MS-Excel pour le calcul des concentrations selon
I’approche de la technique INAA. Par contre pour les utilisateurs de la technique kO-INAA, le
logiciel Kay Win a été développé pour le calcul de concentrations. En effet, les fichiers
résultants du traitement par HyperLab (*.PTF et *.SPE) sont utilisés comme des inputs dans
le logiciel KayWin. Ceci explique la nécessité de traiter les spectres avant le calcul et

I’évaluation des résultats.

Dans ce travail, vingt-quatre (24) ¢éléments ont été analysés dans les différents
¢chantillons de plantes représentant des teneurs en % (Essentiel majeurs : K, Ca) et Essentiel
Mineurs (Fe, Na, Zn et Mn) et Essentiel Trace (Cr et Co) et Non Essentiel Trace (As, Ba, Br,
Ce, Cs, Eu, Hf, La, Rb, Sb, Sc, Sm, Sr, W, Th) Il y a lieu de noter que la plante analysée

présente des compositions semblables en termes d’éléments et en concentrations.

L’aspect validation interne par les standards de référence, le contrdle et 1’assurance
qualité (CQ/AQ) des résultats a été également étudi¢ dans notre travail. Sur le plan validation
interne, deux types de CRM GSV4 et NIST 1573a ont été analysés par la technique relative
ou les résultats obtenus ont été comparés avec les valeurs certifiées données par les
fournisseurs. En plus, pour le concept CQ/AQ,les paramétres statistiques d’évaluation des
résultats obtenus a travers Z-score, et U-score ont été calculés. Leurs évaluations indiquent
que la majorit¢ des valeurs de concentrations sont localisés dans les intervalles

admissibles :<|3|, <|1| des paramétres Z-score, et U-score, respectivement.

On peut conclure, que la technique kO-NAA porte un intérét majeur pour le dosage
d’un grand nombre d’éléments avec une grande précision vu son pouvoir analytique par
rapport aux autres techniques. A travers cette étude, nous avons pu é€largir nos connaissances
dans le domaine de 1’analyse par activation neutronique en utilisant une matrice trés sensible
analytiquement. Les résultats obtenus serviront comme une base de données pour le
département NAA et aussi pour les chercheurs et analystes a 1’échelle nationale et

Internationale.
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