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Introduction générale

Introduction générale

La radioactivité¢ est un phénoméne naturel, tous ce qui nous entoure est radioactif. Elle
est présente dans tous les milieux (roches, le sol, dans I'eau et dans nos matériaux de
construction,...). La radioactivitt naturelle provient principalement des radionuckides
primordiaux comme le “°K et les trois séries (238U, 232Th et 235U) ainsi que leurs descendants,
dont les périodes radioactives sont proches de lage de la terre. Ces radionucléides sont
considérés comme les principaux termes source qui contribue a lirradiation externe et interne
au corps humain. L’intervention humaine a travers certaines activités industrielle, telle que
Iextraction miniére, le forage et la production pétroliere ou différents processus physico-
chimiques sont mis en ceuvre peuvent conduire a I’augmentation des risques radioactifs. La
connaissance précise des concentrations des radionucléides naturelles dans des milieux est

importante car ces milieux ont un lien direct et permanent avec ’homme durant toute sa vie.

Dans la littérature on trouve des nombreux travaux concernant la radioactivité dans
I'environnement .les auteurs travaillant dans ce champ de recherche proposent plusieurs
méthodes d’analyse consacrées a la mesure de la radioactivitt dans les milieux différents.
L’objectif de ce travail est de mesurer la radioactivite naturelle d'un échantillon de roche
Conglomérat du Hoggar au moyen de deux techniques de caractérisation analytiques. Nous
aurons a utilisé la technique de spectrométric y haute résolution avec détecteur germanium
hyper pur(Hp/Ge) pour mesurer la radioactivité naturelle contenue dans notre échantillon et la
technique d’analyse par fluorescence X(XRF) pour doser les éléments que contient notre

échantillon.

L’étude bibliographique qui fait 'objet du premier chapitre est subdivisée en quatre
parties. La premiére partie concerne les notions fondamentales de la radioactivité naturelle
telle que les modes de désintégrations radioactives, les Unités de mesure de la radioactivité et

aux familles et chaines de désintégration radioactives.

En seconde et troisieme partie nous donnerons des aspects théoriques de I'interaction
rayonnements  matiere, ensuite nous introduisons également la techniques d’analyse par
spectrométric y en vue de lappliquer aux mesures de Ila radioactivité naturelles des
échantillons de roches du Hoggar. Pour terminer nous abordons les méthodes de simulation

qui sont largement utilisées pour I'étalonnage en rendement des détecteurs Hp/Ge.
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La quatriéme partie sera consacrée a la technique d’analyse par fluorescence-X (XRF)
ou les notions de base théoriques seront abordés. Cette technique présente I'avantage d’étre
rapide, non destructive et multi ¢lémentaire. Elle se base sur I'activation de I'échantillon par
(y ou X) pour obtenir des informations sur la nature et la qualité des éléments constituant
I’échantillon. Nous allons montrer aussi que cette méthode est particuliérement adaptée pour

obtenir d’importantes informations sur la composition élémentaire de divers échantillon.

La partie expérimentale concerne I'analyse spectrale, avec les étapes d’analyse suivit
qui vont du comptage de I’échantillon au calcul de Tactivit¢ des radioéléments contenus dans

I’échantillon de roche conglomérat du Hoggar et on finira par une conclusion.



Partie
bibliographique
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Chapitre | : Radioactivité naturelle

I.1. Introduction
La radioactivité¢ est un phénoméne naturel, elle a était découverte en 1896 par le

physicien francais Henri Becquerel, il cherchait a savoir si les rayons émettre par I'uranium
étaient les mémes que les rayons X. En mars 1896 a Paris, il découwvrit que le film
photographique avait été impressionné sans avoir exposé a la lumiere du soleil. Il en conclut
que l'uranium émettait spontanément des rayonnements invisibles différents des rayons X.

Un peu plus tard, Pierre et Marie Curie réussirent a séparer des éléments radioactifs comme le
Polonim et le Radum dont le rayonnement résulte d’une transformation spontanée
statistique de noyaux atomiques instables d’un élément en noyaux d’un autre élément : c’est
le phénomene de radioactivité. Celui-ci est observé avec 40 espéces atomiques naturelles dont
la quasi-totalité a des nombres atomiques supérieurs a 81 ; le samarium et le potassium sont
parmi les exceptions de cette régle. La radioactivité peut étre provoquée dans certains noyaux
par bombardement des noyaux de ces éléments: la radioactivité ainsi observé est dite
artificielle [1].

I.2.Modes de désintégrations radioactives :

Le rayonnement émis de radioactivité, émis par les substances radioactives naturelles,
renferme trois catégories de radiation, notées radiations o (alpha), B (béta), y (gamma)
(Figurel).Elle se distinguent par leurs pouvoir d’ionisation et de leurs pouvoirs de pénétration
differents.

Noyau d'Hélium
= émission o

Electron ~
= émission B “

Rayonnement
électromagnétique

= émission Yy ml/ “ !
|
|

Feuille de papier Quelques Environ 1 n’i‘ébo

millimétres de béton ou
d'aluminium de plomb

Figurel : Degré de pénétration des radiations a, 3, y.
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1.2.1.Désintégration a. :

Les particules o sont déviées par les champs électriques et magnétiques. Ce sont des
noyaux d’hélium portant une charge He*™*. lls sont facilement absorbés par des couches fines
de matiére, leurs vitesses vont jusqu’a 2.107 mst et leurs énergies atteint 9 MeV environ.

Ay A-4 4
72X 72X *3He

1.2.2.Désintégration p :

Désigne tous type de radioactivitt dans laquelle une particule beta (électron ou
positron) est émise.
1.2.2.1.Désintégration p*:

On parle de désintégration B* (haute énergie) selon que c’est un positron (particule
chargée positivement) qui est émis.

28 24X BT

1.2.2.2.Désintégration f :

On parle de désintégration P-(basse énergie) selon que c’est un électron (particule
chargée negativement) qui est émis. Pour ce cas un neutron est converti en proton par
I'intermédiaire de la force nucléaire faible et une particule B et an antineutrino v sont émis.

Les radiations [ sont plus pénétrantes que les radiations o.

X X+

1.2.3.Désintégrations vy :
Les radiations y sont des ondes électromagnétiques de trés courte longueur d’onde et

sont donc plus pénétrantes, leur longueur d’onde est situé entre 5.10°13 et 3.10"11 m,

. A
72X 7X+y
I.3.Lois fondamentales de la radioactivité :

Une substance est radioactive lorsque ses noyaux se desintegrent spontanément au

cours du temps en émettant des rayonnements [2].
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1.3.1. Activité :

On appelle activité Ac, le nombre de désintégrations par unité de temps. La relation
fondamentale de la radioactivité s’écrit :
A. = AN €8]

La loi de désintégration est donnée par la relation suivante :
A(t) =AN(t) = A, x e™™ (2)
Avec : N nombre de noyaux a I'instant considéré dans le matériau donné; A la constante de

décroissance radioactive du nucléide (seconde).

Cette constante est indépendante de la quantité de la matiere et ne fait intervenir que
les caractéristiques du nucléide. Dans le cas ou plusieurs modes de désintégrations se
produisent, on définit les activités partielles Aci, qui représentent les sources de rayonnement
de chaque types. A chaque mode on définit une probabilité pi telle que :

Ay =pi* A, 3)

Avec Y p; =1 car la somme des activités particlles est égales a Tlactivité totale Ac, elle
représente aussi un taux de désintégration. De méme que A, les probabilités pi sont des

données nucléaires.

1.3.2. Décroissance radioactive :

Dans un échantillon de matiére radioactive, le nombre de noyaux radioactifs va
décroitre au cours de temps, et sera noté N(t). Si No le nombre de noyaux radioactifs présents
mitialement dans I'échantillon, ce nombre ne peut décroitre et ce selon I'équation (1) donc la

relation sera :

N — A= AN 4)

dt

L’ntégration donne :

N(t) = Nje™™ ()
Avec : N(t) est le nombre d’atomes présent a I'instant t; N(0) = No: représente le nombre
d’atomes présent initialement; A est la constante de décroissance radioactive (s1); t le temps

de décroissance
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L'activité est alors :

A (t) = A (0)e™ (6)

Avec : Ac représente lactivité présente a I'instant t; Ac(0) = Acoest Iactivité initialement

présente ; A est constante de décroissance radioactive (s1) ;t: temps de décroissance

1.3.3. Période radioactive :

Un des termes les plus utiles pour estimer la rapidité avec laquelle un nucléide va se
désintégrer est la demi-vie radioactive. Elle est définie comme le temps nécessaire a lactivité
pour diminuer de moitié de sa valeur initiale. Une relation entre la demi-vie et la constante de
décroissance peut étre développé a partir de I'équation (6). La demi-vie peut étre calculée en
résolvant l'équation (6) pour le temps t lorsque lactivité actuelle Ac correspond a la moitié de
lactivité initiale Ac(0).

Infe = — 2t @)

Aco

Si Aco est égal a la moitié de Ac, alors Ac / Aco est égal a la moitié. En substituant ceci dans

l'équation ci-dessus, on obtient la demi-vie notée ti :

Ty = lnTz (8)

La loi décrite ci-dessus est valable pour tous les types de radioactivité, que les matériaux

radioactifs soient naturels ou artificiels.

I.4.Unité de mesure de la radioactivité :
Un échantillon radioactif est caractérisé par son activitt qui est le nombre de

désintégration par seconde qui se produisent en son sein, les unités de Pactivité sont:

> le Becquerel, de symbole Bq : 1Bq =une désintégration par seconde.
Cette unit¢ est tres petite, I'activit¢ de sources radioactives s’exprimera donc le plus souvent
en multiples du Becquerel.

> Le Curie, de symbole Ci: 1Ci=3.7x10désintégrations par seconde.
L’ancienne unit¢ de mesure de la radioactivité est le Curie, Ceci équivaut approximativement
au nombre de désmtégrations d’un gramme que le noyau du radium 226 subira en une

seconde.
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I.5.Familles radioactives :

Trois principales familles radioactives existent dans la nature. Ce sont la famille de
I'uranium-238, la famille de T'uranium-235 et la famille du thorium-232. Ces radionucléides
ont des périodes qui sont comparables a I'dge de la terre, c’est-a-dire de I'ordre de milliard
d’année. Le produit final de chaque famille est un isotope stable du plomb. Pour arriver au
plomb, le pére de chaque famille suit des désintégrations successives accompagnées
d’émission des particules alpha ou beta et/ou ensuite par émission des photons gamma. Le

(Tableau 1) ci-dessous résume quelques caractéristiques distinguant ces trois familles
radioactives.

Tableau 1 : Caractéristiques des familles radioactives.

Désignation Famille U-238 Famille U-235 Famille Th-232
Nombre de masse A 4an+2 4n+3 4n
Période radioactive 4,5.10%ns 7,04.108ans 1,45.10%ns
Produit final (stable) 206pp 207pp 208pp
Descendent 234Th, 2351,231pg,227Th,22%Ra, 228\c,212pD,
émetteurs gamma 230Th,226Rg,222Rn, 212Bj 208T]
ZlQRn,lepb
214Pb,214Bi,210Pb

1.5.1.Chaines de désintégration radioactives :

La désintégration d’un noyau peut conduire a un noyau instable soumis aux mémes
lois que le noyau initial forme ce qu’on appelle chaine de filiation radioactive. Dans ce qui
suit et puisque une partie de notre étude est reliée a la radioactivité naturelle relative aux
filiations naturelles de Iuranium, du thorium et du potassium-40, nous allons décrire

brievement ces filiations et les spécifier.
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1.5.1.1.famille de Puranium (238U) :

L’¢lément de départ est I'uranium, de masse atomique relative 238. Il se désintégre
trés lentement avec une période proche de 4.5 milliards d’années. Aprés 14 transmutation,
dont 8 transmutation o et 6 transmutations -, donne naissance au plomb 2%Pb (Figure 2). Le
radon 222Rn est le sixiéme descendant de la chaine radioactive de 238U. Il est issu de la
désintégration du radium 22°Ra et se désintegre lui-méme en quelques jours en polonium

218Pg, en émettant une particule o. Sa période est trés courte ~ 3.82 jours.

:_w-L- 234U
4 471 195) a/' (2.45 105a)
o TSdmp .
V’(l.]? e
[“*Th 230TH
[24.1 D (5105 a)
|
“*Ra
(1600 8)
o
= :Rn
(3223) pg
o i3 c1.64 10% §) 20R;
2BPg D‘l V(j.u 171
(3.05 mis) *Bi j:’Ph F ¢
&l Il T TP 210pg
213py - o l 1zEed
(26,3 min) 210T] o
(18 min) 206 p,
(stabﬁ

Figure 2 : Chaine de désintégration de 238U.

1.5.1.2.famille de thorium (232Th):

Le premier élément de cette série est le thorium 232Th dont la demi-vie est égale a
1.39x1010 ans. Tous les descendants du 232Th possédent comme Iui un nombre de masse égale
a un multiple de 4 (Figure 3) [3]. Le dernier élément de la chaine est I'isotope stable du
plomb 206pp,
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Figure 3 : Chaine de désintégration du 232Th,

1.5.1.3.Famille de uranium (%3°U) :

Elle englobe les éléments de la chaine de décroissance de 1'23°U de période de 7.3x108

ans (Figure 4) et dont le produit final stable est I'isotope de plomb 2°7Pb.
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Figure 4 : Chaine de désintégration de 23°U.
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I1.1. Introduction

Les interactions rayonnement- matiere décrivent, dans le cadre de la mécanique
quantique, le terme «rayonnement» est a prendre dans son sens quantique : rayonnement
électromagnétique ; particule. Ces rayonnements sont utilisés pour analyser la matiere.

Les rayonnements ionisants sont une forme d’énergie libérée par les atomes qui se
propage par le biais d’onde électromagnétiques (rayons X ou gamma) ou de particule
(neutrons, particule B ou o). Pour les distinguer des rayonnements qui provoquent toujours
Iionisation, on définit un seuil arbitraire d’énergie en général 10 keV, a partir duquel les

rayonnements sont dits ionisants.

Il .2. Différents types des rayonnements ionisants :

I1.2.1. Les rayonnements directement ionisants :
Consistent en particules chargées électrons énergétiques (parfois appelés négatons),
positons, protons, particules alpha et ions lourds (atomes ionisés). Les rayonnements de ce
type agissent sur la matiere en vertu de la loi de Coulomb, leur charge attirant ou repoussant

les électrons qui gravitent autour des atomes et des molecules [4].

I1.2.2. Les rayonnements indirectement ionisants :

Consistent en particules neutres (non chargées) ; les plus courants étant les photons de
plus de 10 keV (Rayons X et gamma) et les neutrons.

I1.3. Interaction des rayonnements ionisants avec la matiere :
11 .3.1. Rayonnement vy :

Le type d’interaction du rayonnement gamma avec la matiere dépend de I'énergie du
photon incident et aussi la densité de matériau traversé, on distingue trois zones dans le plan
(hv, Z) (Figure 5):

v Pour des faibles énergies des photons et un milieu de Z élevé : prédominance
de I'effet photoélectrique.

v Pour des énergies moyennes : prédominance de I'effet Compton.

v Pour des énergies élevées et un milieu de Z éleve : prédominance de la

production des paires

10
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Numéro atomigque
de I'absorbant

1201

100

| Zone de prédominance
80+ de I'effet photoélectrigue

Fone de prédominance
de la production de paires

60

40

Zone de prédominance

20 de I'effet Compton
Energie
D des photons
T T 1 (MeV)

0,01 0, ] 10 100
Figure 5 : Prédominance des interactions photon-matiére en fonction de I’énergie

du photon incident et du numéro atomique du milieu [5].

I1.3.1.1. L’effet photoélectrique :

L'effet photoélectrique, mode d'interaction privilégié des photons de faible énergie
avec la matiere, Dans ce phénoméne, il y a une absorption totale de Iénergie du photon
incident hvpar l'ensemble des électrons de l'atome, le photon interagit principalement avec un
électron fortement lié (Figure 6). Cet effet ne peut se produire que si I'énergie du photon est
supérieure a I'énergie de liaison El de [lélectron [6]. On qualifie alors cet électron de
photoélectron. Celui-ci posséde une énergie cinétique qui peut étre exprimé par la formule
suivante [7] :

Ec = hv —El 9)
Avec : Ec T¢énergie cinétique de I'électron(MeV); El D'énergie de liaison de I'électron dans

latome(MeV); hV est I'énergie du photon incident(MeV).

ﬁ photo-glectron

pholon gamma
incident

] i:'l - @leciron
Auger
1 - expwision
d ‘ur éleciron o

& pholon de
fuorescencs

2 - comblement de
I ‘arbitale

Figure 6 : I’effet photoélectrique.
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L’effet photoélectrique est donc caractérisé par I'absorption d’un photon par un milieu
et I'éjection d’un électron lequel va mteragir par ionisation ou excitation avec ce milieu. La
probabilit¢ d’une telle interaction dépend de I’énergie du photon et du numéro atomique du

milieu considéré.

I1.3.1.2.L’effet Compton :

Le photon gamma interagit avec un électron, que I'on peut considérer comme libre et
au repos. Cet ¢lectron est lié a un atome, mais avec une énergie négligeable devant I'énergie
du photon incident. Aprés la collision, le photon diffuse avec un angle 6 par rapport la
direction du photon incident, Iélectron reculant selon I'angle ¢ avec cette direction (figure7).

La conservation de I’énergie s’exprime par la relation suivante [8] :

hv' = hv+ E, (10)
Avec: hv'L'énergie du photon incident (MeV); hv ['énergie du photon diffusé(MeV) ;

E. est I'énergie cinétique de I'électron de recul (MeV).

Phaoton diffusé

—,' 'I_/f‘ E=hy

Phatan ncident _;"
E=hy e R
SV ’ P

L Electran Compton

Figure 7: P’effet Compton.

Il .3.1.3.Creation des paires :

Le troisieme mode d'interaction des photons y est la création d'une paire de particules,
un électron et son antiparticule dit le positron. Cette production ne s'observe gqu'au-dessus
d'une énergie seuil de 1,02 MeV, énergie requise par la relation d'Einstein pour créer la masse
d'un électron et dun positon (figure8). La plupart des photons gamma issus des
désintégrations radioactives n'atteignant pas cette énergie seuil, la production de paires ne
concerne que la tranche des gammas les plus énergétiques. Les photons gamma de haute
énergie se matérialisent principalement en passant & proximit¢ de la charge électrique des

noyaux avec lesquels ils interagissent.
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E, = E, —1.022Mev (11)

Photan incident e
E =2 m/iC?

AU

El+

511 keV NN NAGNANNNA 511 eV

a"

Figure 8: ’effet création des paires.

11.3.1.4. L’effet Raleigh :
Il s’agit de la diffusion cohérente d’un photon par les atomes du matériau sans

transfert d’énergie. Le photon diffusé garde la méme énergie que le photon incident mais avec

un changement de direction [7].

11 .3.1.5.Coefficient d’atténuation et libre parcours moyen :

Le coefficient d’atténuation est de la distance moyenne parcourue par un photon
d’énergie donnée avant la premiére interaction dans un matériau. De méme on utilise la notion
de coefficient d’atténuation qui résulte des differentes interactions que peut subir un photon
dans un matériau. Les coefficients sont proportionnels a des probabilités d’interaction dans un
matériau.

Considérons un faisceau de photons mono énergétiques traversant une épaisseur x de
matériau. Le nombre de photons transmis | dépend du nombre total de photons émis par la

source lo suit la loi d’atténuation Suivante

I(x) =l,e ™" (12)
Ou p est le coefficient d’atténuation linéique totale (cm™), qui est relié au libre parcours
moyen | (cm) :

= 1
L= (13)
11 .4. Electrons :

Les rayonnements [~ ou électrons énergétique interagissent avec la matiere selon ces

modes principaux :
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Il .4.1. lonisation :

Il s’agit d’'un mécanisme de collision inélastique d’un électron ou d’un positron en
mouvement avec les électrons du cortege atomique. Ceci va se traduire par une perte
d’énergie par collision. La perte d’énergie par unit¢ de longueur encore appelée pouvoir
d’arrét ou transfert d’énergie liné¢ique (TEL) s’exprime en MeV/cm, ou excitation si I'énergie
est faible.

Il .4.2. Effet de freinage (Bremsstrahlung) :
Par interaction avec champ coulombien du noyau appelée effet de freinage (ou effet
Bremsstrahlung) en produisant un rayonnement électromagnétique lorsque les électrons ont

une énergie cinétique élevée et supérieure a 1 MeV.

I1.4.3. La diffusion coulombienne multiple :

A chaque fois qu'un électron fait une « collision » avec un électron du cortége
atomique en traversant une épaisseur de matériau, il subit une diffusion coulombienne. Ceci
se traduit par une déviation de la trajectoire de I'électron par rapport a sa direction initiale. Si
le nombre de collisions pour chaque électron est suffisamment important (supérieur a 20), la
distribution angulaire de la diffusion coulombienne multiple suit une loi gaussienne aux petits

angles et se comporte comme une diffusion de Rutherford aux grands angles.

Il .4.4. Annihilation :

Les positrons (B*), qui sont les antiparticules des électrons, se comportent exactement
comme les électrons en ce qui concerne leur passage a travers la matiére. L’interaction avec
les électrons du cortége atomique est attractive et non répulsive. Par contre, en fin de
parcours, lorsque leur vitesse devient quasiment nulle, ils sont encerclés par leurs
antiparticules et il survient une annihilation matiere/antimatiere avec un électron du cortege
atomique. Ceci étant accompagné par I'émission de deux photons de 511 keV émis a 180°

dans le référentiel du laboratoire.

I1.4.5. Parcours des électrons dans la matiere :
Il s’agit de la distance parcourue par un électron dans un matériau jusqu’a ce qu’il

perde toute son énergie. Le parcours peut donc étre relié par la perte d’énergie [9, 5] :

R=[ (- Z—j)-l dE (14)
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1 .1.Généralités sur la spectrométrie vy :

La spectrométric gamma, tout particuliecrement a I'aide des cristaux de germanium
hyper pur (Ge HP) est 'une des plus puissantes techniques d’analyse multi élémentaire. Cette
technique a par ailleurs I'avantage d’étre non destructive. Elle est utilisée en physique
nucléaire, consiste a mesurer I'énergic et a compter le nombre de photons y émis d’un
échantillon pendant une durée donnée. A partir du spectre enregistré, il est possible
d’identifier différents radioéléments (analyse qualitative) et de déterminer leur concentration
(analyse quantitative) dans I’échantillon étudie.

La spectrométric gamma s’appuiec notamment sur la physique des semi-conducteurs
mis en jeu dans la détection tels que des détecteurs au germanium ou au silicium [10].

Les trois grandes familles de détecteurs utilisés en spectrométrie gamma sont :

v Détecteur a scintillation ;
v Détecteur a semi-conducteurs ;
v Détecteur a gaz.

I11.2.Principe de la technique spectrométrie gamma :

La technique de spectrométrie gamma permet d’identifier les rayonnements émis par
un radioélément, principalement ceux qui lui sont spécifiques. Il est appelé que les noyaux
atomiques ont une structure en niveaux d’énergie analogue a celle des niveaux d’énergie des
atomes, de sorte qu’ils peuvent émettre des photons d’énergie particuliere. Les noyaux sont
caractéristiques de chaque espece d’atome, de sorte que les énergies des rayonnements
gamma émis correspondent aux différences d’énergie des noyaux, ils peuvent étre utilisés
pour identifier des éléments radioactifs.la distinction entre des rayonnements y d’énergie
légérement  différente est trés importantes dans Panalyse des spectres qui peuvent étre
complexes. L’amplitude d’un spectrométre a identifier des rayonnements gamma d’énergie
trés proche est appelée résolution en énergie.

La détection des rayonnements-y est obtenue a I'aide de matériaux sensibles au dépot
d’énergie des interactions de ces rayonnements [11]. En plus de la résolution en énergic d’un
détecteur, I'efficacité de détection est également une caractéristique importante surtout pour la

mesure des faibles concentrations de radioélément.
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I11.3.Chaine d’acquisition :

Afin d’exploiter le signal délivré par le détecteur, celui-ci est suivi d’une chamne de
traitement électronique analogiqgue ou numérique. (Figure 9) représente une chaine de
spectrométrie analogique classique composée de plusieurs modules assurant des fonctions
d’amplification, de mise en forme, de fitrage et de codage de chaque impulsion, puis de

traitement du spectre v.

N . \)
Détecteur \> Péamplificateur \\> Amplificateur \-\: Codeur X Analyseur N
y ' y y */" Multicanaux

Figure 9 : Modules de la chaine de spectrométrie 7y

111.3.1.Le préamplificateur :
Le signal a Ientrée n’est pas proportionnel & I'énergie déposée dans le cristal, mais son
intégrale est égale a la charge collectée qui dépend de I'énergie déposée. Le préamplificateur

est un montage intégrateur qui va intégrer le signal pour faire le lien avec I'énergie [12].

111.3.2.L’amplificateur :
Qui sert a la mise en forme du signal et a son amplification : le but est de minimiser le
bruit et d'obtenir un signal gaussien. De plus il permet de filtrer les signaux parasites de

fréquences élevées.

111.3.3.Le convertisseur analogique-numérique et I'analyseur multicanaux :

A la sortie de lamplificateur on a un signal continu, le convertisseur transforme
lamplitude du signal en un nombre qui est proportionnelle a I'énergie déposée dans le cristal.
Ensuite l'analyseur multi canaux collecte, classe et enregistre les informations dans différents
canaux, chagque canal correspond a une énergie. Cela permet d'obtenir un histogramme en
temps reel dans lequel l'énergie déposée dans le cristal est relié au numéro de canal et le
nombre de coup dans un canal donné est proportionnelle aux nombres de photons ayant

déposés la méme énergie dans le détecteur [13].
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I11.4. Les détecteurs :

Les détecteurs a semi-conducteur peuvent étre assimilés a des chambres d’ionisation,
exception faite de la charge des particules est transportée par des électrons-libres que par des
électrons et des ions positifS pour les chambres d’ionisation. Les détecteurs semi-conducteurs
présentent deux avantages par rapport aux détecteurs a gaz du fait que la densité du solide est
tres superieure a celles des gaz. Ainsi que pour le silicium une basse énergie est suffisante
pour la production d’une paire d’électron cavité, 2.94 eV comparé a celle de 30 eV pour le
gaz. En plus la probabilit¢ de collection des charges est grandes donc une meilleure énergie de

résolution.

I11.4.1.Principe de fonctionnement :

Un photon issu de Télément radioactif interagit avec le cristal par [Ieffet
photoélectrique, I'effet Compton ou par création de pair ce qui aura pour effet de céder de
I'énergie aux électrons du détecteur. Grace a une haute tension, ces électrons passent le gap
énergétique et étre accélérés ce qui fournit un courant dont la quantité de charges obtenues est

proportionnelle a celle déposé dans le cristal par les rayonnements [13].

111.4.2.Détecteur au Germanium hyper pur (Ge HP) :

Constitu¢ d’un cristal du germanium hyper pur, protégé d’une structure en plomb
permettant d’atténuer les rayonnements ionisants provenant de Iextérieur (rayonnements
cosmiques...), et d’une structure en cuivre (cage de Faraday). Un cryostat permet de baisser la
température du cristal, donc réduire I'agitation thermique ce qui limite le bruit de fond du

cristal et le stabilise.

I11.5.Calibration d’une chaine de mesure :
11 .5.1.Calibration analogique :

Une calibration analogique est realisée périodiquement. A la sortie du détecteur, un
oscilloscope visualise le signal suivant ; sur I'abscisse le temps et sur I'ordonnée le voltage.
Une série de réglages est nécessaire pour bien optimiser le signal :

v' La premiére calibration consiste a changer les parametres du préamplificateur et de

Iamplificateur afin d'obtenir un signal gaussien optimum, de sorte qu’il croit et

décroit suffisamment et rapidement ce qui permet d'éviter l'empilement de deux

différents signaux.
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v Régler le temps d'occupation ou temps d'échantillonnage : durée pendant laquelle le
signal est enregistré, s’il est trop court le signal risque de ne pas étre pris dans son
mtégralité, s’il est trop long il risque de cumuler deux signaux en méme temps.

v' Enfin le réglage du gain qui permet de ne pas prendre en compte les rayons X se
situant entre 0 - 100 KeV.

11 .5.2.Calibration en énergie :

Permet d’avoir un spectre avec le numéro de canal en abscisse et le nombre coups
dans le canal correspondant. Ce spectre correspond a un histogramme représentant le nombre
de photons mesurés en fonction de leur énergie. Un étalonnage en énergie est donc nécessaire
a lidentification des éléments radioactifs, en établissant une relation linéaire entre le numéro

de canal et I’énergie déposé dans le cristal [7].

111.6. Les spectres v :

Le pic photoélectrique traduit un dépdt dans le cristal Hp/Ge de I'énergie totale (E) du
photon incident par absorption photoélectrique, éventuellement précédée de diffusions
Compton au sein du cristal. Lors de la diffusion Compton, il est cependant possible que le
photon diffusé s’échappe du cristal Ge Hp, ce qui résulte en la détection d’une partie
seulement de I’énergie du photon incident et se traduit par un continuum appelé fond
Compton. En cas d’interaction par création de paires, comme cela peut se produire avec des
rayonnements gamma de plusieurs MeV produits par activation neutronique, si les deux
photons de 511 keV s’arrétent dans le matériau, alors l'intégralit¢ de I'énergie du photon
initial est détectée, contribuant au pic photoélectrique. Si un ou les deux photons viennent a
sortir du cristal Hp/Ge, Iénergiec mesurée sera mférieure de 511 keV ou 1022 keV,
respectivement, a celle du photon incident, se traduisant par I'apparition dans le spectre de
pics de simple et double échappement. On observe également un pic & 511 keV traduisant la
détection de photons de 511 keV dus a des créations de paires se produisant en dehors du
cristal. A basse énergie, on observe une composante du bruit de fond due au rayonnement de
freinage (bremsstrahlung) induit par la décélération des électrons issue des interactions
gamma-matiere dans ou a proximité du détecteur. Enfin, & haute énergie, un phénomene
d’empilement peut étre observé en cas de taux de comptage élevé, lorsque plusieurs photons
sont déetectés au méme moment et ne peuvent pas étre discerné par le dispositif de rejet des

empilements [5].
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Bremsstrahiung Ific de double Pic d'absorption totale
l Pic de production de échapement
paire (511 keV) Pic de simple
~— échapement

Fond Compton . Empilement

(Pile-up)
Sitkev | Siikev W

Numéro de canal - (énergie) )

Figure 10 : Spectre y caractéristique d'un détecteur Hp/Ge

Nombre de coups par canal

I11.7. Le temps morts :

Pendant le traitement d’une mmpulsion par la chaine de spectrométric gamma haute
résolution, celle-ci est dans I'incapacité de traiter un autre signal et on parle de temps mort.
L’acquisition ne se faisant pas sur la totalit¢ du temps de la mesure, on différencie donc :

v' e temps réel correspondant & la durée de la mesure,
v' le temps actif correspondant a la durée pendant laquelle le systéeme est effectivement
capable de traiter une impulsion (inférieur au temps réel).
v Le temps mort, qui est la différence entre ces deux termes, est généralement exprimé

en pourcentage du temps réel.

111.8. Interférences :
Bien que la résolution du détecteur soit assez bonne, elle n'est pas toujours suffisante
pour séparer deux photopics qui se superposent (énergies trés voisines ou identiques). Ce

phénomene d'interférence se présente dans deux situations.

111.8.1. Interférence spectrale :
Deux élements differents produisent 2 radio-isotopes difféerents mais leurs photopics
sont tres voisins ou identiques. Pour séparer ce type d'interférence on peut :
v' maximiser les éléments de périodes courtes et minimiser ceux de périodes longues
(choix de ti et tq) ou inversement.
v prendre un autre pic photoélectrique du méme radio-isotope, ou un autre pic formé par
une autre réaction nucléaire ou a partir d'un autre isotope.

v' doser linterférant par un autre pic.
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111.8.2. Interférence nucléaire :

Ce type d'interférence est défini comme étant des réactions nucléaires qui modifient la
relation linéaire entre [l'élément dosé et le radio-isotope mesuré. Ce phénoméne peut se
produire lorsque le radio-isotope mesuré est formé aussi a partir d'un autre élément par une
autre réaction nucléaire (n, p), (n, a) ou bien une séquence quelconque de reaction nucléaire
[15].

111.9. Logiciel de traitement et d’analyse de spectre 7y :
Enfin, le spectre est analysé en cherchant le meilleur ajustement de chaque pic (le plus

souvent gaussien) afin de soustraire le bruit de fond Compton, qui est approximé de facon
linéaire ou en escalier (Galton), (Figure 11).

Coups (u.a)

Coups (u.a)

Energie (keV) Energie (keV)

Figure 11 : Principe de détermination de I’aire nette d’un pic gamma par soustraction

du bruit de fond continu sous le pic.

Pour effectuer les analyses, plusieurs logiciels sont a disposition, dont notamment :
e Gamma-vision, Ortec

e Gamma-W.
¢ Génie 2000, CANBERRA

¢ Visu gamma, Automatisme et mesure.
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111.10. Grandeurs fondamentaux pour le calcul de P’activité [14, 15] :

Le logiciel d’analyse permet de visualiser le spectre (nombre de coups en fonction de
I'énergie) en temps réel. Celui-ci consiste en un certain nombre de pics qui se démarquent
d’un fond continu (voir Figure 11). L’acquisition dure un temps suffisamment long (de
quelques heures & quelques jours) de maniére a ce que I'erreur statistique sur le calcul de la
surface des pics soit négligeable (pour avoir une erreur inferieure a 1 %, il faut que la surface
nette du pic analysée, c.a.d. la surface totale du pic diminuée du bruit de fond sous le pic, soit
supérieure @ 10 000 coups). L’analyse du spectre fournit la surface de chacun des pics mais
pour pouvoir relier la surface d’un pic donné avec l'activit¢ du radioélément dans la source, il

faut prendre en compte un certain nombre de paramétres.

111.10.1. Les différentes grandeurs :

Soit N le nombre de coups comptés sous un pic auquel la contribution du fond continu
a été retranchée, on peut définir le taux de comptage R comme étant le rapport suivant :
R=N/t, (15)
Avec tc le temps de comptage. L’activit¢ A d’un radioélément donné, exprimée en Becquerels,
(Bqg) correspond au nombre de désintégrations de ce radioélement par unite de temps (1 Bq =
une désintégration/s). Pour relier I'activit¢ A au taux de comptage R dans le photopic, il faut
tenir compte de plusieurs paramétres dependant du radioelément émetteur, de la nature de
I'échantillon a analyser, de la géométric générale du détecteur, des caractéristiques du

détecteur ainsi que de I’¢électronique associce.

111.10.1.1 Parametres reliés a la source radioactive :
Pour tenir compte de la nature de la source, il faut corriger le taux de comptage R de trois
effets : le rapport d’embranchement, I'effet de matrice et I'effet de cascade.

v Le rapport d’embranchement f correspond, dans notre cas, a la probabilité pour qu’une
désintégration du noyau considéré soit suivie de I'émission d’un photon gamma d’une
énergie donnée. Il est exprimé en % désintégrations d’un radioélément.

v' Leffet de matrice (ou auto-atténuation) : lorsqu’on dispose d’un échantillon radioactif
de dimensions non négligeables, un certain nombre de photons émis dans I'échantillon
peuvent interagir avec la matrice de I’échantillon lui-méme en perdant une partie ou la
totalité de leur énergie. Cela a comme conséquence la diminution du comptage dans le
photopic.
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v' Leffet de cascade : dans de nombreux cas, au cours d’une désintégration, la

désexcitation d’un noyau se fait par paliers.

111.10.1.2 Paramétres reliés au détecteur :

IIs traduisent P'inflience de la géométric générale du détecteur ainsi que de ces
caractéristiques sur le taux de comptage. Celui-ci doit étre corrigé de I'effet d’angle solide car
le détecteur ne couvre pas un angle solide de 4n stéradian. De méme, I'absorption par les

parois du conteneur porte échantillon et du détecteur doit étre prise en compte.

111.10.1.3 Paramétres reliés a I’électronique :

L’électronique peut introduire des limitations sur le taux de comptage a cause des
effets de temps mort et des problemes liés a la collection de charge. Le temps mort correspond
au temps minimal pour séparer deux événements qui vont étre transformés en deux signaux
électriques distincts. Le temps mort est relié a une limitation de I'électronique.

Les pertes de comptage liées au temps mort sont d’autant plus importantes que
lactivit¢ de la source est grande, car cela augmente la probabilité pour que deux gammas
interagissent avec le cristal dans un laps de temps inférieur au temps mort. Le logiciel
d’analyse de spectre fournit donc deux informations : le temps « réel » qui correspond au
temps total pendant lequel les mesures ont été effectuées et le temps « actif » qui prend en
compte le temps mort (le temps actif étant plus petit que le temps réel). Pour calculer

lactivit¢ de la source en s’affranchissant du temps mort, il faut donc utiliser le temps actif.

111.10.2. Parametres nécessaires pour calculer Pactivité d’un échantillon :

Nous venons de voir toute une série de parametres qui font que I'on ne peut pas
déterminer directement I'activit¢ de la source a partir de la seule mesure d’un photopic. Il est
donc nécessaire d’évaluer une efficacit¢é de comptage. On distingue deux types d’efficacité :
Iefficacit¢ absolue €o et Tefficacité globale €. On peut définir I'efficacit¢ absolue comme
étant le rapport :

g, = Ny/N', (16)
Avec : No nombre total de coups qui seraient comptés dans un photopic donné pour un
échantillon idéal, homogene et sans matrice.

No’ nombre total de photons mono énergétiques émis par la source pendant la méme durée tc,
sott :

N,=fxAxt, )
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A étant lactivité et f le rapport d’embranchement. En injectant la relation [17] dans [16], on

trouve comme expression pour I'efficacité absolue :

J— NO
€ = FXAXE
c

(18)

L’efficacit¢ absolue varie aussi avec I’énergie des photons émis. Elle pourrait étre
déterminée par calcul MCNP mais, en pratique, le recours a un étalonnage semi-expérimental
est indispensable.

Expérimentalement, en utilisant des sources étalons ponctuelles (donc ne présentant
pas d’effet de matrice) émettant des photons mono énergétiques (source sans effet de
cascade), dont on connait exactement lactivit¢. Nous pouvons donc évaluer la variation de
Iefficacité absolue en fonction de I’énergic des photons émis par la source a partir du taux de
comptage dans le photopic. Ceci n’étant valable que dans une configuration donnée, c’est-a-
dire pour une géométrie du détecteur et une position source-détecteur.

Généralement, pour une géométrie donnée, eo est une fonction décroissante de Ln(E)
pour les énergies allant de [150 a 3] MeV. Aux basses énergies, co décroft, apres étre passé par

un maximum aux environs de 100 keV.

111.11. Mesure de la teneur en Uranium dans un échantillon via la raie Ey = 1001 keV de
La méthode proposée illustre le traitement réalisé a titre d’exemple de calcul sur la raie
a 1001 keV de I'2%8U, qui peut étre appliqué a tous les raies y présentes dans le spectre de

Péchantillon. Onnotera A (?%892U) lactivité de 1'2%8U dans Iéchantillon (exprimé en Bq) :
ACPHU) = A X Nyysg (19)

2 =23 Est la constante de décroissance radioactive du radioélément ; Ti est la période

1/2
radioactive de Iélément (4.47x10° ans pour I'>38U) et N représente le nombre d’atome de

I'¢élément présent dans I'échantillon.

Soit M,., la masse de I'échantillon en grammes et A, lactivit¢ spécifique (massique)

en Bg/g quon écrit A, (%35U) = A(PBU) /M,
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Le nombre d’atomes est donné par :

Nz%xm (20)

A

Ou Na est le nombre d’Avogadro =6.022x102% ; Mech la masse de I'élément (238U) par exemple

dans I'échantillon en (g) et Ma la masse molaire de I'élément.
L’expression de I'activité spécifique As s’€crit alors :

Ag=ILn(2)X Ny XM, /My xm, X T, (21)
Pour le cas de I'uranium naturel, sa masse molaire est Ma = M (?38U) = 238.0507g/mol. On
notera par Cmy la teneur massique en uranium qu’on exprime en ppm (masse en (g) de

I'uranium /masse en (Kg) de I’échantillon). La teneur en Uranum peut étre exprimée en

utilisant ’abondance naturelle de I'isotope 235U (0.72%)).

Mg = Myzg, +Mysgy, = (14 0.0072) X mys, (22)
m23su est la masse totale en 235 U dans I'échantillon(g) et my est la masse d’uranium dans

I’échantillon (g).On obtient alors :

_1.0072X10° XMz,
u M,

Cm

(23)

ech

Le facteur 10® est introduit dans la relation pour m2zsu et Mech dans la méme unité (g) alors

que Cmy s’exprime en ppm. On aura alors :

A XNy4 XCm
A 238U — fu2387A u 24
s(Coz 1.0072 X106 XM 4 (24)

Or de la surface net de la raie a 1001 keV du spectre y de I’échantillon étudi€é on peut

remonter a Pactivité spécifique en 238U par la relation :

Spet (1001keV) —BF (1001keV )

As (P50) = (25)

€1001kev XIy1001kev (> F51PA)XT X Mg oy
Avec :
v' T¢: temps de comptage ()
v' Ty 1001kev (234Mg1Pa) : Intensité d’émission du (234Mg1Pa) du 234MPa. Sa valeur est tabulé
est vaut (0.835 £ 0.004)%.
V' &001key Efficacité du détecteur a 1001keV(%), sans dimension il donne le nombre de

coups dans le pic a 1001 keV par photon y émis dans I’échantillon. II est calculé par le
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.12,

code MCNP (méthode probabiliste) ou autre code de calcul. On peut également le
déduire d’un étalonnage expérimental.

S,0¢(1001keV) : nombre de coups compté dans la raie & 1001 keV (surface net aprés
soustraction du bruit de fond Compton) lors de la mesure de I'échantillon et qui
comprend le nombre de coups du bruit de fond BF ci-dessous.

BF(1001keV): nombre de coups émis dans la raic a I’énergie 1001 keV lors de la
mesure du bruit de fond sans échantillon (surface net apres soustraction du bruit de
fond Compton).

Calcul des incertitudes [16]:

En science expérimentale, il est impossible de mesurer une grandeur qui soit

totalement exempte d’erreur. Ainsi «incertitude » désigne I’évaluation de Ila fiabilité

immédiate et mtuitive. C’est pourquoi on utilise obligatoirement dans toute mesure en

physique le calcul d’incertitude.

La propagation des incertitudes d’une fonction F dépendant de plusieurs variables (x, y, z ...)

définie

par :

F=f(xYy,2z..). En termes de carré de I'écart-type, elle s’écrit sous a forme :

OF oF oF
of = (%0 + (705 + (o7 + (26)
Ou encore :
o = F [+ @y + 2y + - @
Avec :

or :Incertitude de la fonction F,

Oy, O.

y» 0, - Incertitudes respectivement des variables x,y, z, etc

L’¢équation (26) ou (27) permet d’écrire alors que I'incertitude sur :

v' Lasomme ou la différence a deux variables est :
F=x4zy; ona op = F,/(0,)* + (0,)*
v' La multiplication ou division d’une fonction de deux variables est :

F=x/y ou F=xxy ona JF:F/(i_x)Z"'(i,_y)z

v

La multiplication d’une fonction a une variable avec une constante A est :

F = Af (x) ona or = Ag,

25



Chapitre IV

Analyse par
Fluorescence X



Chapitre IV : Analyse par Fluorescence X

IV.1.Introduction :

L’mteraction des radiations avec la matiére donne lLeu a différents phénomenes, dont
celui des collisions inélastiques avec les électrons atomiques engendrant I'excitation des
couches profondes K, L et M. Lors de I'excitation, des lacunes dans les niveaux de I'atome
sont créées et comblées par des électrons des couches supérieures donnant lieu a une émission
de rayonnement X caractéristique [17]. C'est une méthode d’analyse qui présente I'avantage
d’étre rapide, non destructive et multi-élémentaire. Elle se base sur [lactivation de
I’échantillon par (y ou X) pour obtenir des informations sur la nature et la quantit¢ des
¢léments constituant DP'échantillon. La technique d’analyse utilisée dans ce travail est
présentée dans son principe physique, instrumentation associée ainsi que les applications
quelle permet. Nous allons montrer aussi que cette méthode est particulicrement adaptée pour
obtenir d'importantes informations sur la composition élémentaire de divers échantillons du

minerai (roches du Hoggar).

IV.2.Bases théoriques de la technique XRF [17] :
IV.2.1.La fluorescence X :

Le bombardement d’un matériau par un rayonnement y ou X issu d’une source
radioactive ou un tube a rayons X conduit a I’émission de rayonnements X caractéristiques
des ¢léments présents dans I’échantillon. L’excitation est produite principalement par effet
photoélectrique (figure 12). Le spectre de rayonnement X differe de celui obtenu par

excitation particulaire par la forme du bruit de fond.
Ejection

Rayon X

Photon ou particule
incidente

Figure 12 : Principe de l'interaction photoélectrique [17]
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IV.2.1.1 Principe :

Selon le modéle de Bohr, les électrons constituants le cortége électronique des atomes
sont situés sur des niveaux d’énergie bien définis, correspondants aux différentes couches (K,
L, M, N,.) et sous-couches. L’interaction des rayonnements électromagnétiques ou
corpusculaires avec la matiére, engendre I'excitation atomique des couches profondes (K, L,
M). Sous TI'influence d’un rayonnement d’¢énergie suffisante, un ¢électron du cortege
¢lectronique d’un atome situé sur un niveau d’énergie profond (K, L, M), peut étre arraché de
la couche a laguelle il appartient. La place libre est alors comblée par un électron situé sur une
couche plus externe (figure 13), avec émission d’un rayonnement X caractéristique dont la

fréquence v est fonction de la difffrence d’énergie existant entre les deux niveaux concernés.

1IV.2.1.2. Analyse qualitative [18] :

L’analyse qualitative ne présente pas en général de difficultés. La mesure de I'énergie
du rayonnement de fluorescence permet d’identifier les différents éléments constituant
I’échantillon irradi¢. Ces énergies sont données par la loi de Mosley et tabulees par différents

auteurs.

IV.2.1.3. Analyse quantitative :

L’intensit¢ de la raie caractéristique d’un élément i présent dans D’échantillon est
proportionnelle a sa concentration. S’il n’y a aucune interaction du rayonnement avec la
matrice (milicu entourant I'élément i), I'intensité mesurée sera directement proportionnelle a
la concentration selon la relation suivante :

I, =K %, (28)

K : étant la sensibilité du dispositif XRF.

En réalit¢ cette mtensit¢ est susceptible d’étre modifice par les effets de matrices
(absorption de rayonnements X primaire et secondaire). Parmi les méthodes de corrections
utilisées, nous pouvons citer : les méthodes quantitatives simples, émission-transmission et

parametres fondamentaux.

IV.2.2. Méthodes relatives :
Plusieurs méthodes sont communément utilisées, ie., la méthode des standards
externes, la méthode des standards internes, la méthode de régression, la méthode d’émission-

transmission et la méthode des paramétres fondamentaux.
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IV.2.2.1. Méthode des standards externes :

Elle consiste en lutilisation des composés standards contenant des €léments identifiés,
a des concentrations connues. L’irradiation des standards et des échantillons a analyser dans
les mémes conditions, permet le calcul des concentrations inconnues des éléments constituant

I’échantillon.

IV.2.2.2. Méthode des standards internes :

Cette méthode consiste a ajouter a I'échantillon un élément en proportion connue de
telle maniére qu’il n’interfere pas avec les éléments d’intérét. Les concentrations des éléments
présents sont calculées a partir des aires des raies X en tenant compte des facteurs de
sensibilit¢ et d’absorption. De maniere générale, la concentration d’un élément i est donnée
par I'expression ci-dessous :

KS

I; Ag
Ci=CS><Z><—><— (29)

Ki 4

li est aire de la raie X de I'élément recherché ; Is, aire de la raie X du standard interne ; Ki la

sensibilité de I’élément recherché et K la sensibilité du standard interne.

IV.2.2.3. Méthodes de régression :

D’autres méthodes simples sont basées sur une approche de régression. Notamment,
celle qui consiste a utlliser un standard interne. Une quantit¢ fixe d’un standard mterne est
ajoutée a plusieurs composés standards contenants des éléments connus. Pour chaque élément

contenu dans les standards, une courbe de régression est déterminée :

_ I
Ci=a; +b; X Copg_ijpe X ——

Istd —int

(30)

Une autre méthode simple similaire & celle indiquée ci-dessus est basée sur I'ajout
d’un standard interne (seulement dans I'échantillon) et I'utilisation de facteurs de calibration.
Une troisieme méthode de régression consiste a utiliser les intensités des pics cohérents et
incohérents. Plusieurs standards sont analysés et des coefficients de régressions sont obtenus
pour chaque élément donné :

Ci=ai+bi>< ki

(31)

coh
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IV.2.2.4. Méthode de I’émission-transmission :
Dans ce cas TI'absorption de la radiation primaire et secondaire (raies caractéristiques)

dans I'échantillon est mesurée expérimentalement.

IV.2.2.5. Méthode des paramétres fondamentaux :
Pour un échantillon homogene, la relation entre la concentration (%) d’un élément (i)

et I'intensité nette de sa raie caractéristique est donnée par :

Iy = Co(%).G. £(E). 21 (Ey) - [Q:(E)- A By Eunarcy) + HiF] (32)

La sommation tient compte du caractere polychromatique de la radiation ; 1(En) est
donné par la distribution de cette radiation sur les énergies. G est le facteur d’instrument
moyen tenant compte de la géométrie de détection et d’excitation ; théoriquement il est donné
par la relation :

dQ,dQ,

G=
47Cos ¢,

(33)

Ou dQ: et dQ2 sont respectivement I'angle solide d’excitation et de détection. Il est
plus pratique de détermmner le facteur G expérimentalement par lanalyse des standards purs
afin d’inclure dans ce facteur géométrique toute icertitude sur: Iefficacit¢ du détecteur,
langle de détection (p2), I'angle d’excitation (¢1) et les distances entre la source et la cible
d’une part et d’autre part entre le détecteur et la cible.

Echar(i) est I'énergie caractéristique de I'élément i, En est I'énergie primaire. A est le facteur de

correction de 'absorption de la radiation primaire et secondaire dans I’échantillon.

IV.2.3.Section efficace de production X (Q;) :

La section efficace de production de la raie caractéristique d’'un élément i par des

photons d’énergie En est donnée par :

-1
w P~—t E), E >E,.
Qi (En) _ J il rk |,tota|e( n) n > liaison (34)

LO, E, <E

liaison

Ou w; est le rendement de fluorescence, Pi est la probabilité de transition correspondant a

I'énergie caractéristique utilisée et rk est amplitude du seuil d’absorption [17].
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IV.2.4. Facteur d’accroissement (H;) :

Les rayons X émis par les ¢léments lourds excitent les éléments légers. Il s’en suit une
é¢mission de rayons X secondaires par ces ¢éléments. Il existe un effet d’accroissement
(absorption négative) du a des réactions secondaires. Les raies caractéristiques deviennent une
source d’excitation par les éléments avec des électrons des couches profondes ayant une

énergie de liaison legérement inférieure a celle des raies caractéristiques.

IV.2.5. L’efficacité du détecteur :

L’efficacit¢ du détecteur dépend des propriétés spécifiques du détecteur (I'épaisseur de
la couche sensible, de I'électrode d’or, de la couche morte et de la fenétre béryllum). Les
coefficients d’absorption massique sont utilisés dans le calcul de [lefficacit¢ du détecteur.

Théoriquement, Tefficacité est donnée par la relation ci-dessous tenant compte de
I‘atténuation des rayons X dans les fenétres (Be, électrode d’or, zone active et zone morte du

détecteur).
e(E)=G eXp[(_ﬂBe(E) ge) (— 424, (E) 'tAu)] eXp[_,Ucu 'tdl] [1_ exp(— i (E) 'tSi] (35)

Ou G est un facteur geométrique, tee I'épaisseur de la fenétre de béryllium, tau I'€paisseur
de T'électrode or, ta I'épaisseur de la couche morte (dead layer thickness), tsi I'épaisseur de la
zone active et pge, Mau, M, Msi les coefficients respectifs d’atténuation massique de la fenétre
en béryllum, de I'électrode en Au, de la couche active du détecteur, en cn.g?. L’efficacité
est déduite a partir des coefficients d’absorption ajustés entre let 30 keV au moyen d'un

logiciel spécialisé.

IV.2.6. Pics de diffusion :

La radiation diffusée (Compton ou Rayleigh) est utilisée dans la methode a parametres
fondamentaux comme source d’information pour I'estimation de la composition de la matrice
wradiée. Elle permet également d’estimer I'épaisseur de I'échantillon. Dans le cas d’une

excitation monochromatique.
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V.1. Situation géographigue du gisement du Hoggar :

Le Hoggar (ou Ahaggar) est situé au sud du Sahara algérien et couvre une superficie
d'environ 556.000 km2. Sa capitale administrative et économique Tamanrasset, se situe a
2000 km au sud d'Alger (Figure 13). Ses coordonnées géographiques sont les suivantes:
longitude 5°27, Latitude 22°41.

Le territoire de la wilaya de Tamanrasset englobe le Hoggar et une majeure partie des
Tassilis et compte environ 100 000 habitants (statistigues de 1998). C'est un vaste territoire
saharien constitué d'une population appelee touareg communiquant a laide d'un dialecte
berbere dit (Tamachakt ou Tamahaght) d'écriture lyrique dite «Tifinagh).

Cette région est caractérisée par un climat typiquement désertique, aride et sec, avec
de fortes fluctuations de température; Un été relativement chaud avec des températures
diurnes allant jusqu'a 40°c ou plus et un hiver (Période décembre - février) moyennement
tempéré, avec des températures diumes allant de 15°C a 25°C et noctumes jusqu'a 0°C. Cette
période est la meilleure saison pour les travaux de terrain.

Le Hoggar contient d’important gisement d’uranuum et thorium, 19 juin 1972, le
président Boumediene a annoncé la découverte de gisement d'uranium dans le massif du
Hoggar, c’est I'un des plus importants en Afrique. Le chiffre de 12 000 tonnes en oxyde
d'uranium, c'est-a-dire en concentrés, a été donné par le chef de I'Etat algérien. Il reste a savoir
quelles sont les teneurs de ce gisement et les éventuelles conditions d'exploitation. Ces deux
parametres sont essentiels pour savoir si le gisement du Hoggar est exploitable dans les
conditions actuelles du marché, qui sont plutbt mauvaises, plus de 100 000 tonnes de
concentrés, dont la moitié aux Etats-Unis, étant actuellement stockées, faute d'une demande
suffisante.

Cela dit, la découverte d'uranium au Hoggar constitue une ressource potentielle pour
léconomie algérienne, puisque les demandes d'uranium sont appelées a croitre avec le
développement des centrales nucléaires. Avec 12 000 tonnes de réserve, I'Algérie se place au
troisieme rang africain, apres la Républigue Sud-Africaine (plus de 150 000 tonnes) et le
Niger (plus de 20 000 tonnes), et parmi les principaux pays du monde, bien que loin derriere
les Etats-Unis et le Canada.
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Figure 13 : carte de situation géographique du Hoggar.
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V.2. Préparation des échantillons :

Avant lanalyse et le traitement d’un minerai, plusieurs opérations doivent étre
réalisées comme le concassage, le broyage, le criblage, le quartage et la séparation
magnétique. Dans ce chapitre nous passons en revu et d’une maniére bréve la préparation
mécanique de notre minerai et la description du matériel utilisé a cet effet.

Les échantillons ainsi traités mécaniquement doivent subir quelques opérations

obligatoires & leurs analyses. (Figure 14) montre notre échantillon de roche Conglomérat du
minerai du Hoggar qui a fait I'objet de cette étude.

Figure 14: échantillon de roche Conglomérat du minerai du Hoggar.

V.2.1. Concassage et broyage :

Le traitement mécanique fait consiste a la réduction des dimensions du bloc afin d’obtenir

une granulométrique favorable aux traitements chimique et physique.

Environ 3kg de roche ont été concassé au niveau du CRND a l'aide d’un concasseur a
méachoire de type DRAGON (Figure 15) c’est un concassage grossier.
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Figure 15: Concasseur a machoire, type DRAGON.

Afin d’avoir des particules encore plus fines nous avons utilisé un concasseur a cone
(figure 16). La taille des particules du minerai a été réduite jusqu'a 100um.

Figure 16 : Concasseur a cone.
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Un broyage a été effectué pour la granulométric de 100um et a I'aide d’un broyeur de
type (FRITSCH). Cette opération est demandée pour les analyses XRF (Figure 17).

Figure 17 : Broyeur de type (FRITISCH).

La figure 18 Montre les échantillons broyés a 100um.

Figure 18: échantillons broyés a 100um
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V.2.2. Tamisage :

Apres avoir une préparation du produit par deux stades de concassage (grossier par
concasseur a méchoire et fin par concasseur a cone) et broyage a sec (broyage autogéne). Les
grains obtenus ont été tamisé par un tamiseur de type (Retsch AS 200) avec des tamis de 5
diamétres différents (figure 19).

Figure 19 : Tamiseur de type (Retsch AS 200).

V.3.Mesure de la radioactivité naturelle :

Le travail expérimental relatif aux analyses par spectrométric y et XRF ont été réalisé
au Centre de Recherche Nucléaire de Draria (CRND). La mesure de la radioactivité naturelle
a éte effectuée a l'aide d’une chaine de spectrométric y (Figure20), le traitement du spectre a
été effectué par le logiciel Origin-Pro-9, développé par Origin/Lab. Ce logiciel de traitement

et d’analyse des données est adapté aux besoins des scientifiques.

V.3.1.Chaine de spectrométrie 7 :

La radioactivit¢ des échantillons est mesurée a I'aide d’une chaine de spectrométrie y (Figure
21) qui est composée des éléments suivants :

o Un détecteur hyper-pur germanium (Hp/Ge) qui posséde un volume V = 63 cmd, une
surface active Sa = 16 cm?, une efficacité & = 1.2%, une résolution de 1.80 KeV. Le rapport
Pic/Compton est de 40. Ces caractéristiques sont mesurées pour la raie y a 1.33 MeV du 6°Co

(Figure 22). Plongé dans un cryostat (Figure 23)
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. Un préamplificateur incorporé

L Un module compacte d’instrumentation

Figure 20: Chaine de spectrométrie y.

Pia
Figure 21 : Détecteur hyper pur Hp/Ge

37



Chapitre V: Matériels et Méthodes

Figure 22 : Le cryostat.

Figure 23 : Rack d’instrumentation de la chaine de la spectrométrie 7.

V.3.2. Analyse du spectre v :

Aprés les interactions au niveau du détecteur, I'analyseur multicanaux forme a I’écran
Ihistogramme de nombre de coups enregistrés. L’ensemble de I'histogramme est appelé le
spectre d’énergie gamma. Chaque énergie d’un radionucléide est placée dans chaque numéro

de canal de lanalyseur. Il existe deux types d’analyse en spectrométric gamma : analyse

qualitative et analyse quantitative.
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V.4. La technique de la spectrométrie de fluorescence des rayons X :

V.4.1. Dispositif XRF :

Nous avons appliqué la fluorescence des rayons X (XRF) de notre échantillon de

roche du Hoggar broyé et tamisé a la granulométric ®=100um (figure 24).

Figure 24 : Le dispositif de la spectrométrie de fluorescence X.
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L’échantillon de roche du Hoggar est remplit dans des portes échantillons en polyéthylene

(figure 25) avec comme fond un film ultra mince en mylar (une couche de polyester).

Figure 25 : Porte échantillon en polyéthyléne pour ’analyse de ’XRF.

Le présent travail a été effectué a I'aide d’un spectrométre de fluorescence X (XRF)
portable (de marque : Thermo Scientific Niton XL3t GOLDD+). Celui-ci est spécialement
concu pour l'analyse des métaux et alliages sous forme solide, des minerais et des sols. C’est
cette derniére fonctionnalité qui a ét€ mise en ceuvre. Les tensions et intensité maximales du
tube sont respectivement de 35 kV et 10 pA délivrant une puissance de 1,7 W. Le tube
genérateur de rayons X est refroidi par air, son anode est en argent avec une fenétre de sortie
en béryllum de 0,127 mm d’épaisseur. La section du faisceau (spot) a I'endroit ou il touche
I’échantillon est approximativement de 20 mm par 10 mm. Les éléments qu’il est possible de

détecter vont du potassium (K, 19) au plutonium (Pu, 94).
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VI.1. Introduction :

Darns cette parte, nous présentons ks résultats d’analyses que nous avons obtenus par b technique XRF
et par b technigue de spectrométrie y haute résolution. L’étude conceme b radioactvié naturele dans des
échantillors de roche du Hoggar (roche de Conglomrérat).

VI1.2. Analyse XRF:

La (Figure 26) représente ke spectre obtenu pour I'échantilon de conglomérat de | roche du Hoggar
en 300 secondes avec l'analyseur a fuorescence X portabe du CRND. Un logciel spécialsé dertifie chaque
éBment géce a h bblothéque d’émission de raies X impkmentée avec logciel d’identification. Les raies de
fuorescence de Turanum sont représentées par des tras \erticaux rouges. On obsene de nombreuses autres
raies de fuorescence du fer, du cume ou du plomb.
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Figure 26 : Spectre obtenu suite 2 une mesure XRF d’un échantillon de Conglomérat (roche du
Hoggar).

Par b suite, ks difirentes aires nettes identifiées sont estimées a partir du spectre et b concentration
des ebrrents est déterminée apres étalonnage et calbration du détecteur. Une teneur en uranum est calculée
géace aux diferentes drottes d’étalonnage ImpErmentées au sein de Fanalyseur. Ces drottes d’étalonnage sont
sékectonnées par Topérateur suvart ke type de mesure réalsée (mode mineral). Eles sont foumes par ke
fabricant sur des échantillors étalors.
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Pour Péchantilon de minerai de conglomérat du Hoggar, s mesures obtenues pour b terewr en
uanum, thorum et potassm sont respectiverrent: (8697 + 34.997) ppm (48422 + 4591) ppm et

(204931 139.045) ppm  L’incerttude de mesure de Famalyseur est donnée a 2o. Les résultats de Panalyse
éBrmentaire sont donnés dars ke (Tableau 2) suivant :

Tableau 2 : Résultats XRF de la composition élémentaire

EEmrents Concentration + 26 (ppm) EErrent Concentration =+ 26 (ppm)
zr 664.308 + 5.821 \Y 596.909 £ 20.766
Sr 130.929 + 2.511 Ti 6874.751 + 71.418
Pb 247.515 4+ 7.589 Sc 32964 + 11.904
Au 389.833+ 12.518 Ca 5293.046 + 74.196
As 25.661 + 5.789 S 685.815 + 77.632
Zn 77.087 +£6.129 Pd 63.725 + 2.652
W 27632+15.395 Nb 854.995 + 7.259
Cu 143.412 +9.685 Al 22180.994+430.397
Fe 22495428+ 176.679 P 3823.079 £ 728.012
Mn 39.168 + 25.572 Si 194172.141 £ 905.037
Cr 114.399 + 7.795

V1.3. Analyse par spectrométrie y haute résolution :

L’¢talonmage de b chaine de mesure est une étape importante qui dott étre effectuée obligatorement
avant ke dépoullement du spectre y obteri. Ceci constitue T'ajustement d’un instrument  de mesure de telle
facon gue sa réponse est acceptable.

En spectrométrie gamme, on doit effectuer obligatorement deux types d’étalonnage teks que :
e [étabnnage en énerge
e Tétalbnnage en efficacite.

On pratique, ces étalomnages se font au moyen des sources étalons (8°Co, 152Eu,137Cs).

VI1.3.1. Etalonnage enérergie :
C’est h mise en équation de I'énergie des photons gamma avec kurs numéros de canal Pour pouvor
détermmner alors I'énergie du pic d’un rayon gamma, chaque canal du MCA (Muli Canal Amalyseur) dott étre

atrbué a ure érerge donnée. La calbration en énergie de cette cheine est reliée au numéro de canal C par ure

42



Chapitre VI. Résultats et discussions

fonction inéaire detype : E (keV) =a xC +boua (keVicaral) et b (keV) désignent ks parametres
d’ajusterment qui sont déterminés expérimentalement au moyen d’une source standard de fisotope d'Europium
(*52Eu), qui possede ure demi-vie T1p=13.537 ans et dont ke spectre est domé sur (figure 27).
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Figure 27 : Spectre caractéristique de la source étalon d’52Eu [19].

Nous avons tracé b droite d’étalonnage dont Pabscsse ndique k numéro de canal de b surface du pic
de Tékment comsidéré et Tordonnée indique un nombre de coups. Le spectre énergétique de b source est
domé dars (figure 28) ou nous avons marqué ks énergies de tous ks pics correspondants aux raies v de b

source 152Ey,
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Figure 28 : Spectre y des sources standards.
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A partir du spectre donré en (Figure 28) nous avors €tabli b rebtion canalérergie au (Tableau 3) qui st :

Tableau 3 : Conrespondance numéros du canal eténergie des pics de la source 152Eu.

N° Canal Energie (KeV)
152 12172
305 24467
430 34430
554 44401
973 77893
1083 86744
1024 964.12

1356 108591
1389 1112.09
1763 140801

L'ajusterrent des points expérimentaux s’est fat par b méthode des moindres camés au moyen du
bgciel OrignPro-9. On obtient une droite d'éguation (Figure 29): E(KeV) = 0.499950 x C — 0.0268

| Droite de calibration en énergie|

Energie (keV)

Canal

Figure 29 : Drvite de calibration en énergie de la chaine de spectrométrie 7.
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V1.3.2. Mesure du bruit de fond :

Cette mesure nous renseigre sr ke niveau de b radioactivité naturelle. Pour obtenir e spectre de bruit
de fond, Facqusiion a été effectuée avec un détecteur germanium hyper pur "HP/Ge" blindé par une charrbre
de détection d'épassseur ~ 10cm de Pb afabke bruit de fond.

Le tenps d'acquisition du spectre a été fixé 40000 s. Le spectre obtenu est donré en (Figure 30). On remarque
que k pc d’annhiaton qui comrespond a I'énerge Ey=511,7 keV est un pic commun a phsieurs élements
dont ks raies y possedent une énerge E,>1022 keV.
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Figure 30 : Spectre y du bruit de fond de l'installation CRND.
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V1.3.3. Calibration en efficacité de Ia chaine de spectrométrie vy :
Cette calbration a été faite expérimentakement aux moyens d’ure source standard : europim (*52EU).
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Figure 31: Courbe defficacité du détecteur enfonction de Pénergie ala geométrie 3.

Cette coube d’étalonnage pemet b kctre du factewr d’efficacté en foncton de Iénerge dans b bande
dénerge couverte par ks sources de catbraton °Fu comespond 4 h bande dénerge E ganmm
(121.78<E<1408.01) keV. Les autres facteurs qui ntervienrent dans ke cakul de b radioactivité neturelle sont
trés de b documentation spécalisée [19, 20].

VI1.34. Analyse qualitative et identification des eléments :

Cette mesure a ét¢ eflectée sur un échantiion de Congomérat de masse (mr 0.1357 Kg), de
granuométries de Pordre de 100 pm Le traitement des graphes est efiecté par k logcel OrignPro9
déevebppé par Origine-Lab. Ce logciel de tratement et d’amalyse des données est adapté aux besoins des
scentifiques et des ngenieurs. Les spectres y de notre échantilon de roche couvrant b bande d’énerge [0 a
2000] keV sont représentés sur (figures 32, 33, 34), ce découpage en bande d’énergie fine a été effectué pour
awr ue neieue chrte et identificaton des pics d’énerge des radionuckides conterws dans TPéchantilon
étudie.
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1-Bande d’énergie Ey= [0, 600] keV : nous obtenons le graphe suivants :

*“ph; Ey=351.93 keV
2x10° -
m
o
-}
(@]
\0/ 63.29 keV 185-186 keV
2
2 1x10° - 205.3 keV
2 \ 258.2 keV
< \ 143.7 keV
\ |
o .
' 1 ' 1 ' 1 ' 1 ' 1 ' 1
0 100 200 300 400 500 600

Energie (keV)
Figure 32 : spectre sur la bande d’énergie Ey [0-600] keV.

La figure montre ke profil de détection d’importantes raies y a 63,29 keV, 143,7 keV, 1634 keV, 185—
186 keV, 205,3 keV, 258,2 keV. Les raies y autour de 63 keV, sont attrbués au descendant de 23U, Cest-a-dire
234TP, 234mpg et 234Pg,

Les émissions par fluorescence X de 234U des raies K o2, K a1, K p1 et K g3 apparabsent respectivement
a 94,6 keV, 984 keV, 111,24 keV et 1145 keV. Ces émssions de rayons X mterferent avec ks raes vy
importantes de 23 Pa a 97,17 keV et 984 keV et 99,8 keV. Ainsi, ces raies nont pas été corsidérées comme des
pics de référence dans ke présent travail. La raie 226,5 keV est tres fabk tandss que k reste des raies v entre 64
keV et 258 keV sort en dessous des limies de détection. Pour un détecteur a haute résolution, b ligne v 92,38
keV de 234Th peut étre utiisée, mais el peut interférer avec kes raies X (Ko 2 ) de 234U et provoquer ure grande
incerticude
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2-Bande d’énergie Ey=[600,1200] keV : nous obtenons le graphe suivants :
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Figure 33: spectre sur la bande d’énergie Ey [600-1200] keV.

3-Bande d’énergie Ey=[1200,2000] keV : nous obtenors le graphe suivant:

20000 214p;

Intensité (cps)

15 1 17 1800 1000 2000

Energie (keV)

Figure 34 : spectre sur la bande d’énergie Ey [1200-2000] keV.
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V1.3.5. Analyse quantitative :
VI1.35.1. Procédure de mesure :

L'échantillon est placé sur ke détecteur. Le temps de comptage pour notre échantiion était de 86400 s
et kb tenps nmort pendant b mesure était égal @ 3.5%. Nous avors efiecté une seuke mesure. Les
radionuckides sélectionnés sont ks descendances du 232Th et 238U, Le (Tableau 4) nontre ks radionuckides
utiisés et kurs énerges de rayons gammm. L'étabonnage de lefficacté du détecteur a été effecté en utiisant b
source d'étalonnage  152EL,

Tableau 4 : Données nucleaires nécessaires au calcul de Pactivité des radioéléments [19].

2%Ra 186.21 3.56 0.01362 1.892x101
214ph 29522 18.50 0.0379 4.310x10*
351.93 37.60 0.0571
214Bj 609.31 46.49 0.00503 5.805x104
1120.29 1491 0.00284
1764.49 15.28 0.00179
212ph 238.63 43.60 0.010954 1.816x10°
212Bj 72733 6.74 0.004275 1.906x10*
2087] 583.19 30.60 0.005243 3.726x103
2614.51 35.85 0.00118
0K 1460.82 10.66 0.00218 4.226x1016

Nous signabrs que pour ks vakeurs d’énerges ps grandes que 1406 keV (siiuées en dehors de b
ganmme de b source d’énerge de b source standard 152 EL) nous avors Utlisés b relation suivante

In(€) = A+ B In(E) + C (In(E))?

Awec ks parametres : A= - 2.4656
B=0.011447
C=-0.7055%4
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VI1.35.2. Analyse des pics v :
Cette premire opération corskte a définr un certan nombre de zores en particulier ks zores

correspondantes a des pics d'absorption totake dont b surface va penrettre de fare correspondre des érergies.
Ces régors sont appekes « régors dntérét : ROI » ou « zones pics». Lanalyse des pics y est essentele afin
denextrare ks informations uties a fanalyse.
V1.35.3. Recherche des donnés nucléaires des radionucléides :

Apres dentification des nuckides présents dans ke spectre que nous avors réalisée a partr de lérerge
E (keV) mesurée pour chague pic y. Nous avors obtenue a partr de b literature les probabilités d'émission
assocée au pic d’érerge Ey. Ces probabilités sort tabukes dars b litérature spécialisée (voir Tableau 5), ele
iervient dans k cakul de Tactiviié (voir équation 36) [15]. La mesure 238U, k 2%2Th et k 2Ra par
spectrométrie v se fait dure fagon indirecte, puisquils constitent des membres des filations de b radioactives
ratrelles. Les mesures se fort a partir de leurs descendants a conditions que ces demiers doivent étre emetteurs
gnma avec e probabilitt  d'émision significative et quik donent étre capables dentrer en équilbre
sécubire avec kurs parents qui sont des radioékments émettewrs o au cous dune période tenporele
rasomebke.

Tableau 5 : Radionucléides détectés, leurs énergies et les probabilités d'émission y [19, 20]

Radionucléides Energie Probabilité
(keV) d’émission (%)
““Pb 238.63 43,30
“*pb 351.93 37.60
““Bi 609.31 46,10
~Ac 911.20 25.80
“Pa 1001.03 0.84
K 1460.83 11.00
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V1.3.5.3.1. Quantification de I'Uranium 238 :
L'uranum 238 peut étre dosé par spectrométrie y par b mesure des activités des radionuckeides ssus
de sadésintégration, ke 214Pb, ke 21Biet ke 225Ra qui sont en équilbre séculire avec L
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Figure 35 : Graphe ¢k la raie y du 2*Pb a Ey=351.93.
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Figure 36: Graphe ¢k la raie y du 2*Bi.

ol



Chapitre VI. Résultats et discussions

V1.3.5.3.2. Quantification du Radium 226 :

Le 2%Ra est un radionuckide a longue période dans b chaire de désintégration Uranum/Radium, de
période de 1600 ars. L'évaluation du 225Ra peut étre effectée a partir de b raie de 186,1 keV, ou bien ke 24Ph
et kb 2Bi radionuckides a coute période et produis de filation du 2%°Rn. Ik ont ét¢ mesurés apres
établissement de Métat d'équilbre radioactif entre ke 225Ra, kb 222Rn k 24P et kb 2*Bi La raie de 186,1 keV est
nterrée par cele de 185,72 keV due a I'5U donc en supposant que léquibre sécubire est établi entre ke
226Ra et k 222Rn lors de b mesure et en tenant conpte de lefiet de sommation qui doit faire lobjet d'une
correction si toutes kes raies gamma du Pb et du Bi détectables , les figures suhantes représentent les spectres
rektifs aux zones de Pic retenues des radioééments descendant de la chaine 238U
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Figure 37: Détermination du 2%Ra

Cette rake vy est chssiquement utisée pour b mesure du déséquibre U/Ra de Péchantilon. On note
que ks teneurs que Fon cakeul pour Puranum et k thorium ne sont que des teneurs équivakentes car elles sont
obtenues graces a des nuckides présents en fin de leurs chaes respectives (24Bi et 2%8TI). En connaissant b
résolution des détecteurs commurément utiisée avec un détecteur Hp/Ge et ks efficacités de détection on peut
déduire de lactivité massique (voir chap. 3) ks teneurs en potassium, uranum et thoriim  équivalentes.

On note cependant que cette méthode dépend essentiellerent des corrections effectuées pour calculer
Tefficacté de détection. Arsi que ks corrections de Teffet de matrice déterminées par un calcul MCNP pour
plsieurs dersités de I'échantilion
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V1.3.5.3.3. Quantification du Thorum 232 :

Le Thorum-232 a ure rae a 63,81 keV qui présente une probabilité d'émission trés fabke, de 0,263
%. Cette rake nterfere avec cele du Thorum-234, a 63,28 keV qui présente une probabilié démission pls
forte égae a 4,1 %, rason pour bquele kB Thorum232 ne peut pas étre déterminé directerrent par
spectrométrie gamma dars des échantillons de roche.

La détermination du Thorum-232 a partir de ses radionuckeides descendants Tellre-208 et ke Plomb-
212 et Bemuth-212 ne peut étre réalisée gue dars b mesure ou fon suppose que ks radionuckides sont en état
déquilbre radioactif fun par rapport a fautre et par rapport au Th. Les figures suvantes représentent ks spectres
rektifs aux zones de Pic retenues des radioééments descendant de b chaine 232Th:

1.50x10° 1
v *?Pb mesure
— Gauss Fit
’(-n\ 5
D 1.25x10° 4
o
e
o
L
9
‘n
c
9 1.00x10° A
c
v
v v
H 1 H 1 H 1 H 1 H 1
234 235 236 237 238 239

Energie (keV)
Figure 38: Graphe de la raie y du 12Pb
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Figure 39 : Graphe du Pic de la raie y du 2°8TI,
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Figure 40 : Graphe du Pic de la raie y du 22Bi.
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Remarque : L’ajusteent par k logciel Origne bb n’a pas convergé. Ce resultat étatt prevsbk car k pic
Ey=727.33 keV de #Bi est confondu avec ke bruit de fond. La hauteur de pic est 10485 cps, ke niveau de bruit
de fond est 10225 cps, donc on estdans un cas de imite de détection.

V1.35.3.4. Quantification du potassium K-40 :
Le %Ok est déterminé par spectrometrie gamma. en utuisant b raie 1460.83 Kev

5400
5200 0
K, Ey=1460,83 keV

5000

4800

Intensité (cps)

4600 [ |

449953 1460 1462
Energie ( keV)

Figure 41 : Graphe du pic ce la raie du *K.

Remargue :

Le spectre y obtenus lors de b mesure de notre échantillon est une combinaison inéaire du spectre de
Puwanum, du thorum et du potassum Cependant, afin de comiger ks diférents effets d’atténuaton qui
nernvement brs de b mesure eflectée par identification des raies principaks pour chaque radioékment.
C’est k méme cas pour k “°K, on a ure limite de détection. On remerque que k pic Ey=1459.3 keV de “°K est
confondu avec ke brukt de fond. La hauteur de pic est 10485 cps, ke niveau de bruit de ford estde 1458.3 ¢ps.

v Radioactivité artificielle 3'Cs :

Quand on a mesué b radicactvié returelle dars b roche conglomérat du Hoggar, ure activité
artificele a était détectée et dentifide par son énerge By = 661 keV comme radioékments artificele 13/Cs. Le
césum-137 est un élement radioactif dont b durée de vie est corsidérée comme moyenre. Sa période est de
30,ars. Cet botope du césim est un émetteur de rayors béta dont fererge moyenre est de 187 keV. Les
deésntégrations sont acconpagnées dars 85% des cas d'un rayomement-y érergique de 661,6 keV. Cette raie
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caractéristigue permet de détecter b présence de tres fables quantités de ce césum radioactif. Le césum-137 a
été repandu dars ke Sahara algerien bors des essas dars fatmosphére et sous terre des anmes atomigues.

A Cs mesure
— Gauss Fit

1.1x10*

1.1x10*

Intensité (comptes)
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660 662 664
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Figure 42 : Graphe du pic ce la raie du *3'Cs.
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Figure 43 : Graphe du pic ce la raie du %*Pa.
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1.1x10*

A Ac mesure

—— Gauss Fit
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Figure 44 : Graphe du pic ce la raie du 222Ac.

V.3.54. Calcul de Pactivit¢ d’un radionucléide :
V.354.1. Mesure ce la radioactivité naturelle de Péchantillon conglomérat de la roche du Hoggar :
e Tenps actif : 86400sec
e Temps reel : 89594sec
e Temps nort :357%

Lactmvté d'un radionuckide est domée par b formuke ci-apres :
— Nech —NpF (36)

& .Py m.Tc

Awc: N, est b suface rette du pic de léchantilon, N, est b surface rette du pic du bruit de fond, ke tenps
de comptage de léchantilon est 86400 s, € représente lefficacité de détection a Iérergie du radionuckide (en
pourcentages), P, traduit b probabilié d‘émission du radionucEide (en pourcentages), et m représente b messe
de léchartillon eng, m=135.7 ¢
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V.3.54.2. Calcul de Pactivité des radionucléides sans tenir compte de Peffet de matrice :

Dans ce cakul de Tactivié des radionuckides nous considérons que Teffet d’auto-atténuation comme
négliceable. Lajusterrent des points expérimentaux ont ét¢ fait suvant b fonction de Gauss. Les surfaces des
pics ont éte cakcukées par Orign-Lab. Les résultats de calcul sont conpikés dars k (Tableau 6) sunhart :

Tableau 6 : Activités des radioéléments calculés.

Elment R2 Sner £ ASner (coups) Activité (Boyg)
212Ph 0.9956 (7.57 + 0.08)E+06 13617+372.3
214pp 0.9997 (3413 + 0.028)E+06 2042+51.00
214Bj 0.999% (2.654 + 0.028)E+06 9761+266.7
28/¢ 0.9669 (7328 + 5089) LD
27Pg 09979 (35205 + 804) 11312 + 448.07
MK N.D N.D N.D

V.3.54.3. Cas d’échantillon épais :

Lefficacité globale aété déterminée par simubtion avec ke code de calcul MCNP soit & partrr des efficacités
pratiques mMoyennes, pe, évalees expérimentakment (pour ks radioélements raturek) etde Fauto atténuation
cakcube par méthode de Monte-Carlo. Dars ks deux cas, il est nécessare de connaitre b messe eth
compostion de l'échartillon [7].

Afin d’analyser leffet dii a Pauto-atténuation y par Puranium et ke thorium, de notre échantilon il a été
simué a de b tereur en wanum, thorum tel que déterminé au moyen de lamalyse éémentaire faie dans ce
travail par b technique XRF. Notre échantilon a ét6 supposé homogenes sa hauteur de 1.1 cm, une dersité
varibke de (d1 =08, b =1.0,d3 =12, ds =14, ds = 1.6, ds = 1.8, d7 = 2.0, dg = 2.2) gfen? et une minéralogie
SOz, Fe20O3, d’'un échantilon type. Dans notre étude b dersit? du milieu est incomne.  Les specires ssus de
ces difirentes dersités sont présentés sur b (Figure 45).
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1.0

A MCNP (densité = 0.8g/cm®)
* MCNP (densité = 1.4g/cm°®)
v MCNP (densité = 2.2g/cm®

Facteur Auto-Atténuation

Log3P1 Fit
0.6 .
Log3P1 Fit
Log3P1 Fit
0.5 T T T T T T T 1
0.0 0.5 1.0 15 2.0

Energie (MeV)

Figure 45 : Représentation de la variation du coefficient d’auto atténuation pour les valeurs simulées
par MCNP enfonction de énergie pour différentes densités (ch =0.8, ds = 1.4, ds = 2.2) glem?®,

Les facteurs d’auto atténuation Fa (E) sont déterminés graphiguenment a partir du graphe en figure 26
pour chaque dersité. Les résukiats obtenus pour chaque radioéBment sort regroupés dars ke (Tableau 7).

Tableau 7 : Variation du coefficient d’auto absorption en fonction de I'énergie Ey en (keV) etla densité

p en(g/ent).

Elément Erergie (keV) Fa (densité=0.8) Fa Censité=1.4) Fa (dersité=2.2)
212pp 238.63 0.87510.00875 0.797 £0.00797 0.707+0.00707
214Pp 351.93 0.888 +0.00888 0.816+0.00816 0.732 +£0.00732
214Bj 609.31 0.918 +£0.00918 0.864 +0.00846 0.798 £0.00798
28 911.20 0.928+0.00928 0.881 £0.00881 0.823 +0.00823
234pg 1001.03 0.930+0.0093 0.884+0.00884 0.828+0.00828
0K 1460.83 0.937 £0.00937 0.8951-0.00895 0.844 +-0.00844

La méthode proposée méthode consiste a utiliser Tefficacité € mesuré expérimentalerment pour des
sources standards sars effet de matrice. Seuk Pautoatténuation est cakuke par méthode de Monte-Carbo.

L'inconvenant de ces méthodes c’est qu'is sont peu sensble aux erreurs qui découkeraient d’une description

iparfaite de Tensembke de détection. Lefficacité estabors : € = € * Fy
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Awvec ; €: Coeficent d’efficacité déterminé expérimentakment aumoyens d’une source porciielke ;
Fa (E) : facteur qui penmet de corriger Tefet de matrice d’un échantillon de masse m.

Les résultats des activitds mesures par ééments suvant b chane d’uranium et de thorium sont donnés dars kes
(tableaux 8,9, 10) qui st :

Pour Fa (dersité=0.8 g/cn®) :

Tableau 8 : Détermination des activités spécifiques des radionucléides détectés.

Radionucléides st Activités spécifiques (Bgl)

1.362x10°5 (1093+40.04)

212pb
4.124x10% (93560+4-3426.45)

214Bi
1.023x103 (59192+2028.68)

214pb

28 A 2.491x10% LD

234pg 2212x10% (203732+9964.66)

WK 1.373x10°% ND

Pour Fa (Censité=1.4 g/cn®) :

Tableau 9 : Détermination des activités spécifiques des radionucléides détectés.

Radionucléides et Activités spécifiques (Bgo)

2.22x10° (670+24.54)

212pb
6.81x10° (54906+2010.82)

214Bi
167x10° (36211+1241.20)

214pb

BAC 4.46%x10° LD

24Py 3.66x10° (101750+4976.66)

K 2.28%x10% ND
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Pour Fa (densité=2.2 g/cn®) :

Tableau 10 : Détermination des activités spécifiques des radionucléides détectes.

Radionucléides &t Activités spécifiques (Bgo)

3.20 x10° (4651+17.03)
212pb

1.01x10° (7449+272.8)
214Bi

2.44 %105 (24822+850.82)
214pb
28 pc 6.12 x10% LD
234Pg 543x10% (66721+3263.36)
WK 3.40x10° ND

Interprétation :

v' La radioactvit de notre échantiion présente une shgubrité car ks tereurs en radionuckides returek des
chaines de l'wranium naturel sont nettement supérieures a b moyenne  de I'écorce terrestre.

v On remarque que si on néglige Feffet de b matrice de notre échantilon, ks teneurs sont sOUS-eStIMés a calse de
lPauto absorption dans Péchantilon a basse énerge des rayonnements . Par contre a haute érerge (1001 keV),
lefiet de Tauto absorption est peu vsbk car ks vakurs de Tactvité trouvées sont égakes aux erreurs statistiques
PIés.

v" On observe qua kb demsié¢ p=14 g’cm3 Pactvitt spécifique du e Bi est semsbement égake a lactvité

214
spécifigue du Pb ceci nows pemet de conchre qu'on travale a b bomne dersté du miieu de notre

échantilion.
v Le rapport des activités est (0.89, 0.95, 4.81) correspondant respectivement aux densités (0.8,

3 3
1.4, 2.2) glcm, ce rapport est proche de l'unité pour la densité p=1.4 g/cm . Ce résultat nous

238
permet de déterminer I'activité de 226Ra et par conséquent celle de I' U car la condition

d’équilibre séculaire est satisfaite aux erreurs d’expériences prés.
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Conclusion générale

Ce taval a eu pour but b détermmaton de h radicactvit¢ naturele d’un échantillon de roche
conglomérat du Hoggar, en utiisant deux techniques de caractérisations analytiques : Fanalyse par spectrometrie
v haute résolution et Pamalyse par fuorescence X. Les travaux en bboratore ont éte efiectés a b Division
Réacter NUR du Cenre des Recherche Nuckares de Draria (CRND). Ce travall nous a permis d'avor ure
approche pluridisciplinaire dars ks différents domaines du génie nuckaire.

Ure préparation mécanique indispersabe pour a été efiectée notre mirerai en fasant plsieurs
opérations avant k début d’analyse et de tratement. CeS opérations corsktent a kb réduction des dimensions des
roches afin d’obtenr une granubmétrique favorabk aux tratemments et analyses  chimiques et physiques. Pour
atteindre léquilbbre séculare avec ks radionuckides descendants du radon, Péchantilon a été conservé dars ke
porte échantillon hermétiquement fermé pendant 1 mok avant b mesure

L’analyse XRF a permis d’obtenir a basse énergie une bonne séparation des raies de fluorescence L et
K de Turanum, du thorim et du potassum L’analyse multiékmentaire obtenue par XRF a ét utilsée par k
code MCNP pour k cakul deTauto absorption de 'échantillon.

Dars une seconde parte, nous nous sommes particulierement ntéressés aux processus  physigues
régisant b radioactivité et ke fonctionnement des chaines de détection a semi-conducteurs a haute résolution.
Nous avons dans une premicre parte ét¢ nit€ a b technique de spectrométre y a haute résolution. L'étalonnage
en érerge et en efficacit® de b chaine a été fait au moyen d’une source standard d’europun+252. Les logicel
Gamma Vison et Origint9 ont été utiisés pour ke traiterment et Panalyse spectrake. Les activités spécifiques ont
été déterminées a partr des masses seéches de I'échantillon.

En spectrométre y Pautoatténuation des photons est un des facteurs qui infiie sur analyse quantitative
des échantilors volumineux. Pour étudier Tauto absorpton et sa varition en foncton de Pénerge de
rayomement-y, de b conpostion et de b dersit¢ de I'échantilon, nous avors utiisé e code MCNP qui était
pratiquement adapté pour kes calcuk des facteurs correctifs, tel que dans notre cas k coefficient d’auto absorption.

Pour Péchantilon de minerai de conglomérat du Hoggar, ks mesures obtenues pour B tereur en
uranum, thorium et potassium sont respectiverrent : (8697 + 34.997) ppm, (48422 + 4.591) ppm et (10493+
139.045) ppm. Les résultats des activités mesurés par ééments suivant b chaine d’uranum et de thorium sont
ks suvants : (54906+2010.82); (36211+1241.20) ; (670+24.54) Bg pour Fa (dersié=1.4 glen®).
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Résumé :

La radioactivitt est un phénomene naturel, elle provient principalement des
radionucléides primordiaux comme le 4°K et les trois séries (238U, 232Th et 235U) ainsi que leurs
descendants.

Ces radionucléides sont considérés comme les principaux termes source qui contribue a
I'rradiation externe au corps humain.

La mesure de la radioactivité¢ naturelle d'un échantillon de roche Conglomérat du Hoggar
est réalisé au moyen de deux techniques de caractérisation analytiques.

La technique de spectrométric y haute résolution avec détecteur germanium hyper pur
(Hp/Ge) pour mesurer la radioactivité naturelle contenue dans notre échantillon et la technique
d’analyse par fluorescence X(XRF) pour doser les éléments que contient notre échantillon.
Mots clés : radioactivit¢ naturelle, radionucléides, spectrométric vy, spectrométric de

fluorescence.



Abstract:

Radioactivity is a natural phenomenon, it comes mainly from primordial radionuclides such as
40K and the three series (238U, 235U, 232Th) as well as their descendants. These radionuclides
as considered to be the main source terms that contribute to external irradiation to the human
body. The measurement of the natural radioactivity of a sample of Hoggar Conglomerate rock
is carried out using two analytical characterization techniques. The high resolution gamma
spectrometry technique with hyper pure germanium detector (Hp/Ge) to measure the natural
radioactivity contained in our sample and the X-ray fluorescence analysis (XRF) technique to
measure the elements in our sample.

Keywords: natural activity, radionuclides, spectrometry, fluorescence spectrometry.
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