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Résumé :

Le Flux de neutron issue d’une source ?°Ra-Be de feuille d’activation a été mesuré par la
méthode d’analyse par activation neutronique (A.A.N), A cet effet, un barreau de Cu-63 de haute
pureté a été exposé aux neutrons de la source dans les canaux d’irradiation (épi-thermique et
rapide). Le spectre gamma obtenu a I’aide d’une chaine de spectroscopie gamma composeé d’un

détecteur La-Brz ayant une résolution 2.7% au pic du Cs-137 de 661 KeV.

ABSTRACT:

The neutron flux from a ?®Ra-Be activaion foil source was measured by the neutron activation
analysis methode. For this purpose, a hight purity Cu-63 cylinder was exposed to the neutrons
from the source in the irradiation channels (epi-thermal and fast). The gamma spectrum optained
with the help of the chain of gamma spectroscopy composed of La-Brz detector having a
resolustion of 2.7% at the peack of Cs-137 of 661 KeV.



Introduction générale

Introduction générale

L’analyse par activation neutronique est une méthode de détermination qualitative et
quantitative. Cette technique est basée sur la mesure des rayonnements caractéristiques de

radionucléides formés par irradiation de matériaux a I’aide de neutrons [1].

La technique de I’analyse par activation neutronique est basée sur la mesure des rayonnements
émis lors de la décroissance des noyaux radioactifs formés par irradiation neutronique d’un
matériau. La source de neutrons la plus appropriée pour cette application est généralement un

réacteur de recherche [1].
L’NAA est une méthode analytique dotée de plusieurs avantages :

Simplicité de la préparation des échantillons.
Facilité d’utilisation des systeémes de mesures analytiques.
Ne nécessite pas une préparation chimique.

Précision des résultats d’analyse (3 a 5%).

YV V V VYV V

Excellente sensibilité (limite de détection pouvant attendre 10~12g et moins quelque fois

[2]

» Multi-élémentaire.

L’application de cette méthode se trouve dans plusieurs domaines tels que
I’environnement [3], la géochimie, les sciences des matériaux, 1’archéologie, la biologie et
I’industrie. Elle est utilisée aussi pour mesurer le flux de neutron pour différentes sources

isotopiques [4, 5].

Dans ce mémoire nous avons utilisé cette technique afin de mesure le flux de neutron pour la

source de (*2Ra — Be)

Le présent manuscrit est structuré en trois chapitres. Dans le premier chapitre, nous rappelons

les notions théoriques nécessaires de I’interaction rayonnement matiére

Ensuite, dans le deuxiéme chapitre nous décrivons la procédure expérimentale des travaux
tels que le principe de la chaine de spectrométrie gamma, la simulation Monte Carlo N-particules

pour calculer I’efficacité de détection et les logiciels utilisés.

Enfin, dans le troisiéme chapitre, nous présentons les différents calculs effectués le long de ce

travail ainsi que les résultats retrouvés.




CHAPITRE 1
RAPPELS THEORIQUES



CHAPITRE I : RAPPELS THEORIQUES

1. Introduction

Les rayonnements ionisants font acquérir aux atomes ou molécules neutres une charge
électrique positive ou négative. Les types les plus connus de rayonnements ionisants sont les
rayons alpha, beta, gamma, X et le rayonnement neutronique. Les rayonnements composés des
particules chargées tel que les rayons alpha ou beta ont un effet ionisant direct, alors que les
rayonnements neutre tels que les rayons X, gamma et rayonnement neutronique, ont un effet
ionisant indirect, ce qui signifie que ces rayonnements commencent par engendrer des particules

chargeées, lesquelles exercent ensuite 1’effet ionisant [6].

2. Interaction des neutrons avec la matiére
2.1. Propriétés des neutrons

Le neutron est une particule électriquement neutre du type fermion (spin s=1/2), de masse

au repos 939.57 MeV/c2. A 1’état libre, il est instable avec une demi-vie de 12 minutes.
Il se désintegre selon la réaction: n > p +e~ + v,

Le neutron fait partie des particules indirectement ionisantes. Il interagit avec le noyau sans étre
géné par le champ coulombien. 1l est généralement classé en fonction de son énergie, qui s’étend
du neutron froid jusqu’a plusieurs centaines de MeV. Le tableaul.l reprend la classification des

neutrons [7-8] :

Classification Energie
Neutrons thermiques 0.025eV < E, < 0.4eV
Neutrons épi-thermiques 0.4eV < E,, < 100eV
Neutrons intermédiaires 100eV < E, < 200KeV
Neutrons rapides 200KeV < E, < 10MeV
Neutrons relativistes E, = 10MeV

Tableau 1. 1: classification des neutrons en fonction de leur énergie.

-Neutrons thermiques : sont les neutrons qui, aprés ralentissement ont une énergie cinétique

leur permettant d’étre en équilibre thermique avec les noyaux du milieu modérateur.

Leur spectre est déecrit par la distribution de Maxwell-Boltzmann. La distribution de vitesses

des neutrons est donnée alors par 1’expression :

3 1mv?

)Ee_ZKBT dv 1.1

4—nth v

2 m
n(v)dv = N (m
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Ou :

ngy, . est la densité neutronique totale
m : la masse du neutron.
ks : la constante de Boltzmann.

T : la température absolue
L'énergie cinétique la plus probable des neutrons thermiques est alors donnée par [7] :
En = fEl dni = kBT 1.2

A 20°C, cette energie est de 0.0253 eV. A cause de la distribution de la vitesse en fonction de la
température du milieu dans lequel ils interagissent, il est évident que les neutrons n’ont pas tous
la méme énergie cinétique. Leur énergie cinétiqgue moyenne se situe autour de cette valeur qui est
la plus probable. La limite supérieure de 1’énergie au-dessous de laquelle ils sont considérés
comme des neutrons thermiques est de 0,4 eV, cette valeur correspond au changement

remarquable observé a la section efficace d’absorption du cadmium (Cd).

-Les neutrons épi-thermiques : sont les neutrons qui ont une énergie allant de 0,4 eV

(I’énergie de coupure du cadmium) jusqu’a environ 100 eV.

-Les neutrons intermédiaires : sont les neutrons qui résultent des collisions entre les
neutrons rapides et les noyaux des éléments du matériau considéré. Ils sont situés dans la gamme

d’énergie entre 100 eV et 200 keV et leur spectre f (En) est proportionnel a 1/En.

- Les neutrons rapides : sont ceux dont I’énergie est supérieure a 200 keV et toutes les

sources de neutrons produisent des neutrons rapides.

2.2. Les réactions induites par les neutrons

Lors de I’interaction d’un neutron avec un noyau cible, il se forme un noyau composé
dans un état fortement excité. Cet état instable, d’une durée de vie d’ordre10~1*s, peut se

désexciter selon plusieurs voies [9] :

Diffusion élastique (n, n)
Capture radiative (n, y)
Fission (n, f)

Diffusion inélastique (n,n'y)

V V V V V

Transmutation (n, p) (n, o)
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@ - elastic scattering
(n,n)
% radiative capture
n AL (n!—f}
°c— & & e
fission
%

(n.f)
- inelastic scattering
(n.n’y)
other reactions
@ & {(n.,p}), (n,d), (n,a)

Figure 1. 1: Schéma de voies de sortie possibles des réactions neutroniques.

-La diffusion élastique (n, n): Le neutron incident est dévié de sa trajectoire initiale,
I'interaction se réduit a un simple transfert d'énergie cinétique. L’énergie totale du systéme
neutron-noyau étant conservée, une partie de 1’énergie cinétique du neutron incident est

transférée au noyau cible sous forme d’énergie de recul.

M agtron

incrdent ". ey
o -
bt Fac I

CEn E\Q.
cible

H\H‘h‘_ Moyau

Pg—

= T

Figure 1. 2: Diffusion élastique d’un électron sur un noyau.

La nature des particules est conservée, le noyau de recul reste dans son état fondamental.

L’équation de la diffusion ¢élastique s’écrit :
m+4X - in+4x

Ce type d'interaction constitue le principal mécanisme de perte d'énergie du neutron dans les
domaines d’énergie intermédiaire et rapide. L’énergie du neutron diffusé dépend de I’angle de

diffusion.

4mM 13

L’énergie maximale transférée est E =—
g Max (mam)2 o
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m la masse du neutron,
M la masse du noyau ralentisseur

E. L’énergie du neutron incident.
n

La perte d’énergie moyenne du neutron est donc d’autant plus grande que le noyau cible est
Iéger. La valeur maximale de 1’énergie transférée est atteinte pour 1’hydrogéne qui représente le

meilleur ralentisseur pour les neutrons rapides.

-la capture radiative (n, y) : La capture neutronique radiative s’effectue avec la formation
d'un noyau composé par l'absorption d'un neutron incident. Dans le centre de masse, le noyau
ainsi formé possede une énergie d'excitation élevée qui est la somme de I'énergie cinétique du
neutron incident et de son énergie de liaison dans le noyau composé. La désexcitation de ce
noyau peut s'effectuer par I'émission d'un seul photon tres énergétique appelé gamma prompt, ou
progressivement par passage par des niveaux d'excitation intermédiaires, avec émission de

plusieurs photons caractéristiques (on parle alors de cascade).

La réaction de capture radiative (dont la probabilité est la plus élevée pour les neutrons

thermiques) est : 3ng, + 4X = A4T2X* - Atlx +y

Capture radiative REyGR Y

Neutron Noyau-cible

Figure 1. 3: capture radiative

-La fission : La fission est une réaction d’absorption particuli¢re. Elle peut étre provoquée,
assez facilement, par des neutrons d'énergie cinétique épithermique sur certains noyaux lourds

appelés noyaux fissiles tel que I’uranium 235 ou le plutonium 239.

La réaction de fission est une source d’énergie tres élevée (de l'ordre de 200MeV), elle est

accompagnée par 1'émission d’un ou de plusieurs neutrons rapides.

La réaction de fission est donnée par: in + 42X - 4*1x* > ‘2Y + ‘ZT +Kn+Q
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. (— 2
Avec : Q=M,, +M‘§X —M;iy _MgiT) Xc

Ou : K représente le nombre moyen de neutron émis au cours de la fission (K = 2ou 3)

Q : I’énergie libérée.

Figure 1. 4: réaction de fission

-diffusion inélastique (n, y) : La diffusion inélastique s'effectue par I’absorption du neutron
incident formant ainsi un noyau composé qui se désintegre en émettant un neutron et laissant le
noyau résiduel dans un état excité. Ce noyau revient a I'état fondamental par I'émission d'un ou

de plusieurs photons. Cette reaction est représentée par 1’équation :
m+4x ->4Mx s In+49x +y

Dans cette réaction, la quantité de mouvement et I'énergie totale sont conservées, mais I'énergie
cinétique du systeme ne l'est plus. En effet, une partie de I'énergie cinétique du neutron incident
est cédée au noyau sous forme d’énergie d’excitation. La diffusion inélastique étant a seuil, le

neutron doit posséder une énergie cinétique suffisante pour exciter le noyau au moins jusqu'‘au

. . . . . . . . Mu+M.
premier niveau. Le seuil de la diffusion inélastique est donné par : E;=E" (%)
X

14

E* L’énergie du niveau excité en MeV,M,, et M,.sont respectivement les masses du neutron et du

noyau X.

-Transmutation (n, p) (n, a) : Dans ce type d'interaction, le noyau composé formeé par

I'absorption du neutron incident émet une particule ou plusieurs particules. Les réactions du type
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(n, p), (n, a)...etc. se produisent plus facilement avec les noyaux légers qui opposent a I'émission

d'une particule chargée une barriere coulombienne moins élevée.

Les neutrons qui provoquent ces réactions possedent généralement des énergies élevées, a

I'exception des réactions 2B (n, a)jLi, 1§0(n, p)*SN et les réactions 4N (n,p )1eC
Ces réactions sont représentées par ’équation 2X + 3n - 47%*ly + 2 + @
Q : la chaleur émis en MeV

W : la particule 1égére émise

i1j| Neutron + IE O Nucleus 1_?, N Nucleus + 1 praton

Figure 1. 5: réaction de transmutation de 1§0(n,p )1SN

2.3. La section efficace

La notion de section efficace est nécessaire pour quantifier le nombre de réactions
résultant de I’interaction entre un flux de particules et une cible. Elle peut étre « microscopique »
quand elle est caractéristique du « noyau-cible » individuel, ou « macroscopique » quand elle

caractérise un matériau contenant un grand nombre de noyaux-cibles [8].
» Section efficace microscopique

Représente 1’aire efficace traversée par le projectile quand il provoque une réaction sur la cible.

Elle est notée o et s’exprime en cm? ou en barns (1barn=10"2*cm?) [10]

Chaque type d’interaction a Sa propre section efficace microscopique on note [11] :
oy . Section efficace de fission
o, . Section efficace de capture radiative

o, - Section efficace de diffusion y

La section efficace microscopique totale o =07 + o, + 05
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» Section efficace macroscopique

Cette grandeur est proportionnelle au nombre d'« obstacles » que le neutron est

susceptible de rencontrer, donc au nombre de noyaux n par unité de volume (cmq), elle

s’exprime par la relation : }; = n.o (encm™1)

Ou : n ¢’est le nombre d’atome de noyau cible par unité de volume cm™

o section efficace microscopique en cm?

3. Sources de neutrons

Les sources de neutron utiliseés en analyse par activation sont de trois types [12]:

» Source isotopique
> Générateur de neutron

» Réacteur de Nucléaires

3.1. Source isotopique de neutron

3

On distingue trois grands types de sources isotopiques de neutrons : les émetteurs alpha,

qui produisent des neutrons par une réaction (o, n), les émetteurs gamma par une réaction (y, n)

et les isotopes d'éléments lourds qui subissent une fission spontanée [12].

-Alpha (o, n) source

Les émetteurs alpha radioactifs peuvent étre utilisés comme sources de neutrons car ils

induisent des réactions (o, n) sur un certain nombre de nucléides cibles. Le béryllium est

généralement utilisé comme matériau cible a travers la réaction 7Be(a, n)*2C qui a une valeur Q

de 5,70 MeV [12].

Noyau cible JLi 2Be 108 1B 3¢ 180 13F
Q(MeV) -2.79 5.70 1.06 0.16 2.22 -0.70 -1.95
Intensité des 2.6 80 13 26 10 29 12

neutrons per
1076 alphas

Tableau 1. 2: illustration Il'interaction (o, n) avec I'émetteur alpha 210-Po avec différentes cibles

[12].
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Un certain nombre d'émetteurs alpha peuvent étre selectionnés comme source possible. Le

tableau 1.3 présente une vue d'ensemble de leurs caractéristiques [12].

L'intensité des neutrons de 1076 a donnée au tableau 1.3 est calculée d'apres la relation [12] :

Y =095+ 0.152E35

Les spectres neutroniques peuvent étre calculés a partir des données nucléaires pertinentes, par

exemple les énergies alpha, le pouvoir d'arrét du béryllium, le diagramme des niveaux d'énergie,

etc [12].

Afin de réaliser d’analyse par activation, un certain nombre de considérations déterminent le

choix de la source, a savoir le prix, la demi-vie, le rendement en neutrons et le blindage requis

contre les rayons gamma [12].

Nucléide Période E,(MeV) Intensite des Intensite des Energie
neutrons par | neutronsx(1076) | moyenne des
10%a (n/s) (n.ci/s) neutrons MeV
238Pu 89 ans 5.5 - 2.8 4.0
230Pu 24.360 ans 5.14 65 1.6 4.59
210pg 138 5.3 73 25 4.54
241 Am 458 ans 5.48 82 2.2 4.46
2 Cm 18.1 ans 5.79 100 3.0 431
2¢2Cm 163 ] 6.10 118 0.04 3.49
228Ra 1620 ans [7.69-4.77] 502 11 3.94
227A¢ 22 ans [7.36-5.65] 702 15 3.87

Tableau 1. 3: Caractéristique des sources Be(a.nn)[12].
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N
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o

Neutrons Per 106 Alphas (MeV—‘)

(@]

Neutron Energy (MeV)

Figure 1. 6: Spectre de neutron des sources isotopique Be (o, n) [12].
-source de fission spontanée :

Un certain nombre d'éléments transuraniens se désintegrent non seulement par
désintégration o, mais aussi par fission spontanée, produisant plusieurs neutrons au cours du

processus [12].
- source de photo-neutrons

Lorsque 1'énergie y dépasse I'énergie de liaison des neutrons dans le noyau, une réaction
(y, n) peut avoir lieu. Seuls le béryllium (Q=-1,665 MeV) et le deutérium (Q=-2,225 MeV)
doivent étre pris en compte, car la plupart des noyaux ont une énergie de liaison des neutrons

supérieure a 8 MeV. En pratique, seul le 12Sb est utilisé comme source gamma [12].

3.2. Générateur de neutron

Un générateur de neutrons permet de produire un faisceau de neutrons mono énergétique
[13]. Le fonctionnement d’un tel générateur repose sur une réaction nucléaire de fusion, deux
réactions nucléaires sont utilisées pour produire des neutrons rapides avec des accélérateurs a
basse tension [14] :

D+ 4D > 3He + {n
D+ 3T - 3He + }n
Les bilans énergétiques Q pour ces deux réactions sont respectivement [15] :

Qpp= 2.7 MeV
Qpr=17.590 MeV

11
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Les neutrons produits ont une énergie de 2.5 MeV pour la réaction DD et 14.1 MeV pour la
réaction DT [14].

3.3. Les Réacteurs

Sous I’effet d’une collision avec un neutron incident, un atome d’uranium se brise en
deux, cette fission produit 1’éjection d’autres neutrons qui peuvent provoquer a leur tour une

nouvelle fission, le tout s’accompagnant d’un grand dégagement d’énergie [16].

La réaction de fission :
233U+ in > 'Y + 2X + Kin 1.5
92 0 71 Z, 0 -

Le réacteur nucléaire est un systeme permettant de contréler cette réaction en chaine et de

récupérer 1’énergie qu’elle dégage [16].
4. Interaction photon-matiére

Le terme photon concerne les rayonnements électromagnétiques émis soit dans les
transitions nucléaires (y), soit dans les transitions atomiques (X). La traversée des matériaux par
les photons est associée a une probabilité d’interaction avec ce milieu. Ces interactions aléatoires
dépendent de ’énergie du photon, de la densite et la composition du milieu. Elles peuvent étre

classées selon :

» La nature de I’interaction : photon-électron ou photo-nucléaire

» Le type de I’effet produit : ’absorption, la diffusion, créations de paires

D’autres processus d’interaction moins importants peuvent se produire avec un photon. En
I’occurrence la diffusion Rayleigh avec un électron lié et la diffusion Thomson avec un électron
libre [3-4].

Dans la figure 1.7 sont représentées les importances relatives des différents processus
d’interaction en fonction de 1’énergie et du Z du milieu traverse. L’effet photoélectrique
prédomine a basse énergie, la création de pair (e~,e™) est prépondérante pour les énergies

E,>2moc? et la diffusion Compton pour des énergies intermédiaires.

12
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Figure 1. 7: Types d’interactions prépondérantes suivant I’énergie du photon et le numéro
atomique Z[3,4].

4.1. Effet photoélectrique

L’interaction d’un photon avec la matiére se traduit par le transfert total de son énergie
E, = hva un électron lié (couche K), I’électron cible est éjecté de sa couche avec une énergie
égale a 1’énergie du photon diminuée de son énergie de liaison U; (équation 1.6). Suite a
I’ionisation, I’atome a un exces d’énergie qui équivaut a I’énergie de liaison de 1’¢lectron. Cet
exces est dissipé de deux fagons : redistribution les électrons restants (cascade d’Auger) qui sera
suivie par 1’émission d’un autre électron (non radiative) ou par désexcitation en émettant des

rayons X par fluorescence (Figure 1.8).

E=E, - U (1.6)
Le processus photoélectrique est d’autant plus important que le numéro atomique (Z) du milieu

est ¢leve et I’énergie du photon d’ordre de centaine de keV

La section efficace d’interaction dépend du nombre atomique Z et de I’énergie du photon

incident E,, suivant la formule [17]

Z4-

Ton & (3
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Figure 1. 8: Effet photoélectrique.

4.2. Effet Compton

L’effet Compton est aussi appelé diffusion incohérente. C’est le transfert partiel de

I’énergie du photon incident a un électron du cortege électronique faiblement lié (libre).

Le photon Compton peut étre diffusé selon 1’angle 0 < 6 < w/2 par rapport a la direction
d’incidence avec une énergie E;. L’¢lectron Compton recule selon I’angle 0 < ¢ < /2 avec

une énergie cinétiqueE.. La conversation de I’énergie totale et de I’impulsion donne [3,4] :

E

Eé’ - 1+< By ;(1—c059) L7

me xc?2

La diffusion du Compton du photon et de 1’éjection de 1’électron Compton est régie par une

relation angulaire entre 0 et ¢

E 6
:CZ) X tan(3) 1.8

cot(p) = (1 +

me

L’effet Compton est prépondérant pour les Z moyen, et des photons d’énergie comprise entre

0.2Mev et quelque MeV, la section efficace Compton est :

Z
O X —

Ey

14
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Figure 1. 9: Effet Compton

4.3. Création de paires

La création de paire est un processus qui se produit dans le champ coulombien du noyau.
La matérialisation du photon incident se traduit par la création d’une paire électron-positron
(figure 1.10).cette réaction devient possible dans le cas ou E, =2 X E; (Ep = mg X c? =
0.511 MeV) si on désigne par E,_ et E,, respectivement les énergies cinétique de 1’électron et

du positron, la loi de conservation de ’énergie s’écrit :

E, =2myc®* + E,_ + Egy 1.9

electron

photon e —
incident

E > 1,022 Me
e+

positon

Figure 1. 10: création de paire

La section efficace d’interaction dépend de 1’énergie du photon incident et du Z du milieu
traversé. Elle varie en Z2pour les interactions dans le champ coulombien du noyau et en Z pour

les interactions dans le champ coulombien de I’électron. La section efficace est :
2
Opair X Z*hv

Ainsi, I’interaction des photons y avec la matiére a comme section efficace la somme des trois

sections efficaces des différents processus. Elle est donnée par :

Ototal = Opn T O¢ + Opqir
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4.4. Coefficient d’atténuation d’un faisceau de photon

L’atténuation est la diminution de I’intensit¢ d’un faisceau de photon lorsqu’il traverse
un milieu. Elle suit une loi exponentielle décroissante entre le nombre de photon incident Iget le

nombre de photon transmis | a travers un milieu d’épaisseur x.
I(x) = [,.e™™*
Avec u coefficient d’atténuation linéique total défini par :
L =0 X Ototal
Ou n:¥,NA nombre d’Avogadro (mol’), p la densité (g.mol), M masse molaire (g/mol).

On définit le libre parcours moyen A des photons dans un milieu par :

) =L
u

La figure 1.11 montre une présentation des coefficients d’atténuation massique partielle et totale

pour le Cuivre. [20]

Copper

10

107

(cmzfg)
|
/

10-12 — —

10—18 | 1

| | | |
107 10° 10° 10
Photon Energy (MeWV)

—  Total Attenuation without Coherent Scattering
Coharent Scattering

——  Photoelectric Absonstion
Pair Production in Electron Field

Figure 1. 11: coefficient massique d’atténuation total et partiel pour le Cuivre[20].
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5. Detection des rayonnements

Un ensemble de détection permet de convertir 1’énergie invisible des rayonnements
ionisants en signal mesurable. Un détecteur qui n’est finalement qu’une variété particuliére de
capture physique, peut étre considéré comme un volume de milieu sensible dans lequel ont lieu

les interactions avec les rayonnements incidents.

5.1. Détecteur des rayonnements électromagnétiques

Parmi les détecteurs gammas qui ont une bonne résolution en énergie pour effectuer les
mesures spectroscopiques sont les scintillateurs et les semi-conducteurs. Le choix de ces derniers
dépend des paramétres propres au détecteur : résolution en énergie ; efficacité de détection ; le

temps mort.

Il faut au minimum 20 eV d’énergie déposée pour créer un photon dans un scintillateur et

environ 3eV sont suffisants pour créer une paire électron-trou dans un semi-conducteur [19].

Si avec un scintillateur LaBr3 on obtient une résolution d’entre 2.8 et 4% a 662 keV, la

résolution d’un semi-conducteur HP Ge soit 0.2% a I’énergie 1.3 keV [19].

La détection des rayonnements ionisants par la lumiere de scintillation produite dans certains
matériaux est 1’une des plus anciennes techniques connues. Le processus de scintillation reste
I’'une des méthodes les plus utiles pour la détection et la spectroscopie d’un large éventail de

rayonnements [20].
Il existe deux types de détecteur a scintillation : Organique et inorganique.

> Scintillateur organique : le processus de fluorescence dans les matiéres organiques résulte
de transitions dans la structure des niveaux d’énergie d’une seule molécule et peut donc
étre observé a partir d’une espéce moléculaire donnée, indépendamment de son état
physique [20].

» Scintillateur inorganique : le mécanisme de scintillation dans les matériaux inorganiques
dépend des états d’énergie exploités par le réseau cristallin du matériau. Les électrons ne
disposent que de bandes d’énergie discrétes dans les matériaux classés comme isolants ou

semi-conducteurs [20].

Détecteur LaBr3(Ce) :

Le scintillateur inorganique au Bromure de Lanthane dopé par le Cérium( LaBr;(Ce)) est

un nouveau type de détecteur nucléaire utilisé dans les systémes de spectrométrie gamma. Il
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devient une alternative intéressante au détecteur Nal (TIl) conventionnel en raison de ses
performances intrinséques prometteuses : comparé au détecteur Nal (TI), le scintillateur
LaBr3(Ce) présente de nombreuses caractéristiques utiles : une meilleure résolution en énergie
(3% a 662 keV), une réponse temporelle rapide permettant des application a taux de comptage
élevé, une efficacité de détection gamma élevée, un fonctionnement a température ambiante et

une technologie permettant de fabriquer des cristaux de plus grandes tailles[21].
-Cristal a scintillation :

Dans le scintillateur LaBr; dopé au cérium (Ce) la scintillation peut avoir lieu grace a la

création de niveaux d’énergie dans la bande interdit par la présence de 1’activeur(Ce).
-Tube photomultiplicateur

Un tube photomultiplicateur est constitué de deux parties principales : la photocathode qui
est construite d’un matériau photosensible, et la section multiplicatrice qui est composée de
dynodes. L’anode recueille les électrons provenant des dynodes et génere des impulsions (signal
final).

Photocathode

J-'I Focusing electrode Photomultiplier Tube (PMNT)
lonization track /

—1

N 2 —

B o ——

) [

H|I—|gh energy ";I ——,

photon Low energy photons | ——
ra \ Connector

T N
Scintillator Primary Secondary pins

electron electrons
Figure 1. 12: Tube photomultiplicateur

5.2. Détecteur de neutron

Les neutrons n’interagissent pas avec les ¢électrons de la matiére, il faut utiliser des réactions

nucléaires pour la détection (détection indirecte),

» réactions nucléaires (n, p) ou (n, o)
> reaction de fission (n, f)

» réaction de capture radiative (n, v)

5.2.1. Détecteurs 3He

Le détecteur 3He est un compteur proportionnel qui fonctionne selon le principe de

I’ionisation et I’amplification gazeuse.
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On utilise le compteur proportionnel a gaz3He, pour la détection des neutrons thermiques grace a

I’ionisation du gaz par les produits de la réaction de capture neutronique suivante :
n+3He - 3H + Ip + (Q = 0.764MeV)

5.2.2. Chambres a fission

Les parois de ces chambres sont couvertes par un matériau dont la section efficace de
fission induite par neutron est importante, les neutrons sont détectés par I’intermédiaire des

fragments de fission produits dans la chambre a fission.

5.2.3. Détecteur d’activation neutronique

Certains matériaux s’activent sous I’effet des neutrons et deviennent radioactifs
(émetteurs B ou ), les réactions de capture (n, y) sont les plus probables pour les neutrons a
basse énergie. La quantité de la radioactivité y émise aprés un certain temps d’irradiation est

fonction du flux de neutron utilisé.

Dans ce travail nous utiliserons ce dernier pour la mesure du flux issu d’une source de neutron

226Ra — Be.
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1. Introduction

Georg Von Hevesy et Hilde Levi introduisirent dés 1936 I’analyse par activation
neutronique comme méthode de détermination quantitative des concentrations des éléments. Les
sources de neutrons relativement faibles disponibles a 1’époque limitaient toutefois les
possibilités de la méthode. Vingt ans plus tard, les réacteurs de recherche nucléaire sont devenus
disponibles en tant que sources intenses d’activation du rayonnement. La disponibilité de la
technique d’analyse a stimulé la recherche dans divers domaines tels que la chimie, la physique
des solides. D’autre techniques d’analyse d’éléments traces telles que la spectrométrie

d’absorption atomique(AAS), I’émission de rayons X induite par protons(PIXE) [22].

2. Principe de ’analyse par activation neutronique

L’analyse par Activation neutronique AAN est une méthode nucléaire qui consiste a
détecter les rayons gamma retardés émis par 1’échantillon, ce dernier est irradier par un flux de
neutrons. Les éléments qu’il contient subissent des réactions nucléaires, conduisant a la créaction

d’isotopes radioactifs caractéristiques des éléments bombardés.

L’identification des isotopes radioactifs permet de connaitre la nature des éléments présents dans

I’échantillon. La mesure de I’intensité de leur rayonnement permet d’en connaitre la teneur.

L’¢évolution de ces populations nucléairses radioactive en cours d’irradiation est facile a

exprimer quantitavement soient :

» N le nombre des noyaux radioactifs, présents a I’instant t, qui sont caractérisés par la
constante radioactive A et la période T.

» nle nombre de noyaux de I’isotope cible sur le quel peut se faire da réaction.

> ¢ le flux de neutrons incident (n.cm2.s2).

Le nombre n lié a la masse m de 1’élément par la relation [23] :

_mx0OXNgy
M

m : masse de I’élément en g.
0 : Facture d’abondance isotopique de I’isotope cible.

N, : Nombre d’Avogadro.

M : Masse molaire de I’¢lément en g.

La population N de noyaux radioactifs évolue le temps pour deux raison. La premicre est qu’elle
est constituée de noyaux instables, le taux d’évolution dN/dt comprend donc un terme négatif :
—AN . La second raison est que les réactions nucléaires créent de nouveaux noyaux,

proportionnellement a n et a ¢,soit a un taux de ¢ X ¢ X n.
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On a donc [23,24] :
aN

E:UX ¢ Xn-AN
Soit:
N (ti+ ta) = 252 (1 — e~ )

Ce taux dN/dt se réduit naturellement a — AN dés que I’irradiation est arrétée. La population N
décroit donc apres irradiation suivant I’exponentielle :
N (tir+ tg) = % n e Ata
A cette population N est associée une radioactivité A telle que :
A=AN
Donc la mesure ne pourra se faire qu’avec une efficacité de détection €, donc le nombre de coups
comptés pendant une durée tc s’écrira ainsi :
Ne=eno¢ (1— e i) ftiidﬂc e~ Mirdlt
Soit :
Ne=eno ¢ (1— e HMir)e A (1-e )

Finalement :

¢ = N

T eno (1-e Mir e Md (1 - e—Atc )

3. Source Radium Beryllium (?°Ra-Be)

La source de neutrons radium-béryllium est une source blindée utilisée pour des travaux
pratiques et la recherche dans le domaine nucléaire. Elle contient du Radium 226, qui est
I’isotope le plus courant du radium, il représente plus de 99 % des rayonnements naturellement
présent sur terre. D’une demi-vie de 1600 ans, il est tres fortement radioactif, présentant une
activité spécifique de 36.6 GBq g2, Il se désintégre par radioactivité alpha, en présence d’une
énergie de 4784 KeV (94%) ou 4602 KeV (6%), et en émettant un rayonnement y de 186.211
KeV [25].

La réaction productrice de neutrons est :

iBe + jHe » Y2C+ in+y
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3.1. Constituants de la source de neutron (**Ra-Be)
3.1.1. Le récipient

Contient de la paraffine qui agit comme un modérateur avec une densité de 0.9 g/cm?, il
existe 7 canaux d’irradiation en aluminium, chacun de 2.9 cm diamétre et de 30 cm de

profondeur, ils sont répartis de la maniere suivante [25] :
Les canaux 1, 2, 3 et 4 sonta 7 cm de la source.
Les canaux 5 et 6 se trouvent a une distance de 14 cm.

Le canal 7 est situé a 20 cm de cette source.

Figure 2. 1: La distribution des canaux dans une source de neutrons ( ??°Ra-Be) [25].

3.1.2. Le réservoir

Il est fabriqué en acier sous forme d’un cylindre de diameétre de 49.5 cm et d’une hauteur de
46.75 cm. L’acier contient les proportions suivantes : Fe 65.16%, Cr 16.96%, Ni 3.61%, Mo
2.29%, Mn 1.59%, Si 0.37%, P 0.011%, S 0.008%, C 0.004%[25].
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Ra-Be Neutron
Source
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3- Irradiation Channel 3 the lead cylinder space is filled with activated carbon :
4- Irradiation Channel 4
5- Irradiation Channel S Dubly encapsuled stainless steel :]
6- Irradiation Channel 6
7- Irradiation Channel 7

Figure 2. 2: schéma détaillé de sources de neutrons (**°Ra-Be) [25].

3.2. L’échantillon

L’échantillon utilisé est un barreau cylindrique métallique de cuivre (°3Cu) avec une
abondance d’isotope de 69.1% et de période T = 12.87 h, 634 g de masse, 15 cm de hauteur et
2.4 cm d’¢épaisseur. L’échantillon est irradié dans les deux canaux d’irradiation rapide, épi-
thermique, pendant un temps bien déterminé ti. La réaction n ucléaire produite c’est la capture
neutronique : ®3Cu (n, y) **Cu, I’élément formé c’est le cuivre 64 et I’énergie des y émis est 511

KeV.

Réaction Abondance Section efficace Période T Energie des y
isotopique( %) (b) (h) émis (KeV)
83Cu (n, v) ®*Cu 69.1 451 12.87 511

Tableau 2.1 : propriétés de la réaction de Capture neutronique.
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Figure 2. 3: Section efficace de cuivre en fonction de I’énergie des neutrons [26].
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Figure 2. 5: Un échantillon de %Cu dans I’un des canaux d’irradiation de la source *°Ra-Be.
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4. Détection des rayonnements gamma retardes

Aprés irradiation de 1’échantillon, nous avons quantifié¢ les rayonnements gamma €mis
par 1’élément radioactif formés en utilisant la chaine de spectrométrie gamma. Aprés un temps de
mesure bien déterminé on obtient un spectre qui représente le nombre de coups regus en fonction

de I’énergie.
4.1. Principaux éléments constituants une chaine de spectrométrie gamma

Dans une mesure de spectrométrie gamma, les principaux éléments qui composent une
chaine de mesure sont montrés dans la figure 2.6 La chaine de mesure classique est constituée
d’un détecteur, un préamplificateur, un amplificateur, un convertisseur analogique numérique
(ADC), une électronique d’acquisition et un logiciel d’analyse. Dans ce travail la chaine de
spectromeétrie gamma est associée a un détecteur a scintillation LaBrs;(Ce) 2'x2 était un mod¢le
BrilLanCe™ 380 de Saint-Gobain Crystal (figure 2.7) [27]. Toute 1’électronique est inclue a
I’intérieur (préamplificateur, haut tension et la carte d’acquisition), On obtient ainsi un spectre
qui représente le nombre de coups regus en fonction de 1’énergie, le détecteur est polarisé a une
tension de 805 Volt. Enfin un ordinateur muni d’une carte d’acquisition et un logiciel de

traitement des données' GAMMA VISION, permettent de recueillir le spectre en temps réel.

o] LT
Ll b = Wy
L - Srregeli NSl o
I i —
e ——
Loegiand
[ e e e T ]
]
SOURCE .

| s

Frdha m pelil o ar

Figure 2. 6: Chaine de spectrométrie gamma.
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Figure 2. 7: Détecteur a scintillation LaBr3(Ce) X"2modéle BrilLanCe™380 de Saint-Gobain

Crystal.
4.2. Gamma Vision

Gamma vision est une Application de spectroscopie gamma tout compris pour les hauts et
bas systemes de spectrométre gamma a résolution. Il regroupe toutes les fonctionnalités de base
avancées pour des mesures précises et cohérentes dans une interface intuitive qui simplifie la
configuration et le fonctionnement. Avec des commandes MCA intégrées, des fonctions
avancées d'analyse du spectre, 1’automatisation des opérations de routine, le contrdle de la
qualité et Sécurité, Gamma vision est universellement adapté aux laboratoires de production a

grande échelle [28].

4.3. Origin

Origine est une application scientifique avancée de création graphiques et d’analyse de
données pour les besoins des scientifiques, ingénieures, développeurs de logiciels [29]. Dans ce

travail, nous avons utilisé la version 2019.

5. La simulation de Monte Carlo

Les méthodes de Monte Carlo sont une classe d’algorithmes de calcul qui s’appuient sur
I’échantillonnage aléatoire répété pour calculer leurs résultats. Ces algorithmes son souvent
utilisés pour simuler des systemes physiques et mathématiques. En raison de leur dépendance au
calcul répété de nombres aléatoires ou pseudo-aléatoires, les méthodes de Monte Carlo sont bien
adaptées au calcul par un ordinateur. Ils sont le plus souvent employés quand il est impossible ou
impossible de calculer un résultat exact avec un algorithme déterministe. Les méthodes de
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simulation de Monte Carlo sont particulierement utiles dans I’étude de systémes avec un grand
nombre de degrés de liberté couplés, tels que : les fluides, les matériaux desordonnes, les solides

fortement couplés et les structures cellulaires ou, dans notre cas, les interactions de rayonnement.

Les algorithmes modernes de Monte Carlo sont tous exécutés sur des ordinateurs. Le progiciel
actuellement le plus utilisé pour de tels calculs est MCNP, qui signifie Monte Carlo N-Particule.
Il est capable de suivre 34 types de particules de nucléons, photons, ions légers et plus de 2000

ions lourds a presque toutes les énergies [30].

5.1. MCNP

MCNP est un code transport Monte Carlo a usage général, a énergie continue, a
géométrie généralisée, dépendant du temps, couplé neutron/photon/électron. Il peut étre utilisé
dans plusieurs modes de transport : neutron seulement, photon seulement, électron seulement,
transport combiné neutron/photon ou les photons sont produits par interactions neutroniques,
neutron/photon/¢lectron, photon/électron, ou électron/photon. Le régime d’énergie des neutrons
est de 10 MeV a 20 MeV, et les régimes d’énergie des photons et des €lectrons sont de 1 KeV a
1000 MeV.

L’utilisateur crée un fichier d’entrée qui est ensuite lu par MCNP. Ce fichier contient des

informations sur le probléme dans des domaines tels que :
La spécification de géométrie.

La description des matériaux et le choix des évaluations transversales, ’emplacement et les

caractéristiques de la source de neutrons, de photons ou d’électrons.

Le type de réponses ou de décomptes souhaités, les techniques de réduction de la variance

utilisées pour améliorer I’efficacité [31].

6. Les expériences

» Etapel

Nous placons le barreau de cuivre 63 dans le canal 1 de la source de neutrons (*°Ra-Be)
pendant t;= 72.15 heures(le temps d’irradiation) pour atteindre la saturation maximale de
I’élément radioactif cuivre 63. Aprés on retire 1’échantillon de la source de neutrons et on le
place devant le détecteur LaBr;(Ce) en mesurant le temps de décroissance entre les deux
instants de retrait de 1’échantillon de la source et de le placer devant le détecteur, que 1’on note

t;=18.42 s, ainsi que la mesure du temps de comptage t. = 6091 s.
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Figure 2. 8: Image montrant le processus de détection de I’échantillon.

» Etape 2

Apres avoir attendu que 1’échantillon revienne a son état stable, nous 1’avons placé dans le
canal 5 de la source de neutrons (?°Ra-Be) pendant t; = 74.13heures, puis nous 1’avons replacé

devant le détecteur que 1’étape 1 avec t';=42.87 sett'. = 3596 s.

7. Simulation de (I’échantillon, le détecteur et le chateau) par MCNP

Nous avons lancé le code MCNP (5°™ version) sur I’ordinateur en précisant la géométrie, les
dimensions et les éléments constitutifs pour chacun du détecteur, de 1’échantillon radioactif et du

chateau.

29




CHAPITRE I

RESULTATS ET DISCUSSION
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1. Calibration de chaine d’acquisition

Pour pouvoir identifier 1’énergie de radionucléide formé dans notre échantillon, nous avons
utilisé deux sources radioactives €émettrices du rayonnement gamma I’Eu-152 et Cs-137 pour
calibrer la chaine de détection, cette calibration permet d’établir une relation entre les canaux de

I’analyseur et 1’énergie des sources.

1600
i E

— Ajustement linéaire de E(KeV) P

1400 H

1200 - -
1000 - -

800 - .

E (KeV)

600 //
400 - -

200 — e

o T T T T T T T T T T T
o 100 200 300 400 500 600

Canaux

Figure 3. 1: La droite de calibration en énergie de la chaine d’acquisition

La courbe est une droite dont I’équation est de la forme E=axC+b tel que a=2.678et b=19.317
KeV.
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2. Calcul de ’efficacité volumineuse

Pour calculer I’efficacité nous avons utilisé le code MCNP qui est pré - mentionné au deuxiéme
chapitre.

Nous suivons les étapes suivantes :

> On définit la géométrie de détecteur et de la source, en utilisant une source ponctuelle de
Cs-137

cuivre

Aire /

Source de Cs-137

Cristal a Scintillation

Plomb

Figure 3. 2: la géométrie de la source ponctuelle.

> La fonction GEB : représente la variation de FWHM en fonction de 1’énergie qui est

égale & : FWHM = a + bV/(E + cE?) .
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Figure 3. 3: La fonction GEB.

tel que a=0.00273, b=0.01387et c=1.03153

» La validation : pour valider le programme on fait une comparaison entre le spectre

expérimental et simulé.
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Figure 3. 4: Comparaison entre le spectre expérimental et simulé.
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» Calcul de l’efficacité ¢étalée : pour calculer 1’efficacité étalée en modifiant sur la

géométrie de la source (on enléve la source de Cs-137 et on remplace par le barreau de

cuivre)
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Figure 3.5: la géométrie de la source étalée.
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Figure 3. 6: le spectre simulé de Cuivre.
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La valeur de I’efficacité étalée est €gal la somme entre -3 0 et +3 o .

La valeur numérique de I’efficacité est : 0.89 %.

3. Mesure du flux de neutron

Pour mesurer le flux de neutron, I’échantillon est irradié dans le canal rapide et épi-thermique
pendant un temps t; = % X T (tableau 2.1). La radioactivité de 1’élément formée est analysée

quantitativement en utilisant la chaine de spectrométrie gamma, compte-tenue de la période du
radionucléide, des temps d’irradiation et d’attente avant mesure, du temps de mesure, de la
section efficace de réaction, on évalue la fluence neutronique intégrée pendant le temps

d’irradiation.

Les figures 3.5 et 3.6 représentent respectivement le spectre obtenu aprés 1’irradiation dans le
canal 1 et 5. En remplacant le nombre de coups obtenus par leur énergie caractéristique dans

I’équation (2.11) on trouve le flux de neutron dans les deux canaux 1 et 5.
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Pic 511 Kev
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Figure 3.7: le spectre obtenu apreés I’irradiation dans le canal 1.
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Figure 3. 8: le spectre obtenu aprés I’irradiation dans le canal 5.
Les résultats sont présentés dans les tableaux suivants :
E (keV) t;(s) tq(s) te(s) Nec ¢t
511 259200 18,42 6091 10833 1771.32
Tableau 3.1 : représent le flux total dans canal 1.
E (keV) ti(S) tg (S) tC(S) Nc¢ ¢t
511 259200 42.78 3596 2752 323.623

Tableau 3.2 : représente le flux total dans canal 5.

Calcul du flux rapide, épi-thermique et thermique dans les Canaux 1 et 5

Flux de Canal 1 Canal 5
neutron(n.cm?2.s?)
Flux thermique 917.39 259.003
Flux épi-thermique 536.67 54.20
Flux rapide 317.26 10.42

Tableau 3. 3: Flux de neutrons dans le canal let 5.
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4. Comparaison des résultats avec la référence [25]

Les tableaux suivants représentent les résultats obtenus pour le flux de neutrons

thermique, épi-thermique et rapide avec le flux de référence [25] :

Flux de Canal 1 Référence Aflux

neutron(n.cm?.s?)

Flux thermique 917.39 1200 235 %
Flux épi-thermique 536.67 701 23.5%
Flux rapide 317.26 415 23.5%

Tableau 3. 4: comparaison entre le flux mesuré dans canal 1 et la référence.

Flux de Canal 5 Référence Aflux

neutron(n.cm?2.s?)

Flux thermique 259.003 626 58.5%
Flux épi-thermique 54.20 131 58.5%
Flux rapide 10.42 25.5 58.5%

Tableau 3. 5: comparaison entre le flux mesuré dans canal 5 et la référence.

flux réfé — flux mésuré
flux réfé

Aflux =
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Conclusion générale

L'utilisation de la méthode d'analyse par activation neutronique a contribué a la
détermination du flux neutronique dans les canaux rapides et épi-thermique d’une source de
neutrons (*°Ra-Be) disponible au laboratoire LPTHIRM.

L'échantillon est irradié dans deux canaux d'irradiation pendant un temps bien déterminé.
Le flux obtenu sous-estimer par rapport a la référance, I’échantillon volumique crée une
dispersion de flux dans 1’échantillon. Plus I’échantillon est grand, plus I’efficacité de détection

est faible.

La détection des neutrons par la technique d’activation neutronique nécessite des

échantillons de petite taille afin d’obtenir des valeurs plus précises.

L'objectif était de déterminer qualitativement et quantitativement la radioactivité de
I'isotope formé a l'aide d'une chaine de spectrométrie gamma. Les résultats de flux de neutrons
obtenus sont presque égaux aux valeurs de la référence 5, de sorte que Cu 63 peut étre considéré

parmi les meilleurs éléments pouvant étre utilisés dans de telles recherches.
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