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I ntroduction

L’analyse par activation neutronique est utilisée fréguemment pour la détermination des
éléments majeurs, mineurs et de traces.

La comparaison de la méthode NAA avec les autres techniques analytiques [Jac et a., 2004,
Abu et al., 2004]] AAS, ICPM/AES, CVAA/AFS etc., montre une grande sensibilité et
sdlectivité pour un grand nombre d’ééments. Nous citons quelques domaines d’application de
la méthode NAA telles que, I’écologie, les sciences environnementales [Jer et al., 2003], la
biologie [Fre et al., 2003, Abu et a., 1999], la biomédecine [Pan et al., 2001], la radiochimie
[Linet al., 2003, Men et al., 2000], la géologie [Hos €t., 2003], les sciences des matériaux, la
technologie nucléaire et la cosmologie, etc.

Plusieurs travaux ont fait I’objet de développement de la méthode NAA depuis sa création
dans les années 60. En effet, gréce aux chercheurs qui se son investit pour standardiser la
méhode que celleci sest distinguée pour sa manipulation. Certaines méhodes de
standardisation (relative et kg) ont rendu la méhode NAA plus performante et la plus
répandue dans les laboratoires au monde.

La méthode ko-NAA a été développé par Frans De Corte [ F De Corte., 1987] et d’autres, son
application nous permet d’analyser I’échantillon avec une incertitude d’environ 5%.

Cette technique est basée sur la co-irradiation de I’échantillon et le moniteur du flux
neutronique, comme |’Or et I’utilisation d’un compose de constantes nucléaires appelé facteur
Ko.



La méthode ko-NAA a été rapportée pour étre flexible pour les changements des conditions
d’irradiation et de mesure et d’étre plus smple que la technique relative en termes
d'expériences, mais implique des formules et des calculs plus complexes et auss a éliminer le
besoin d'employer des standards multiéléments.

Cette méhode a é&é développée avec succeés en utilisant la convention Hf GDAHL. Son
application est limité aux sections efficaces (n, gamma), qui suivent laloi 1/v danslarégion
de neutron d'énergie thermique (i,e., jusgu'd ~ 1.5 eV). Dans cette convention, le spectre
neutronique est divisé en deux parties, habituellement désigné sous le non des neutrons
thermiques et épithermiques, la division entre eux éant I’énergie de coupure de cadmium,
Ecg=0.55eV.

En général, la technique ko-NAA utilise les paramétres d’entrée tels que (1) le facteur forme
a, rapporté au flux des neutrons épithermiques, (2) le rapport f des flux de neutrons
subcadium a épithermique, (3) I’efficacité ¢, de détection du pic, (4) la donnée nucléaire Qo
(rapport intégral de résonance lp a la section efficace des neutrons thermiques sg) et les
facteurs ko.

Les deux premiers paramétres (1) et (2) dépendent du site d’irradiation, quand au troiséme
parameétre, il dépend des équipements de mesure. Ces paramétres doivent étre déterminé pour
des buts d'étalonnage et d'application.

Cependant, la connaissance du paramétre a est essentielle pour la correction des intégraes de
résonance (lo), i.e., pour la conversion des valeurs lp aux valeurs lo(a) et enfin pour corriger le
spectre réel de neutrons épithermiques.

Dans ce travail, nous avons donné beaucoup d'attention aux déterminations des deux facteurs
f et a, puisque ces deux paramétres varient d'un réacteur a un autre, auss bien que dans de
différents Stes d'irradiation dans un réacteur donné.

Les moniteurs de flux tels que Au, Zr, Co et Zn sont utilisés dans ce travail pour |’évaluation
de ces deux paramétres. Les méthodes que nous avons adoptés sont classées comme suivants:
rapport cadmium, couverture cadmium et les irradiations nues.

Il est important de noter que, la calibration du site de mesure (détecteur) est une étape
essentielle pour effectuer I’acquisition des spectres, dans des conditions convenables. Ceci est
établi selon laméthodologie appropriée [F De corte., 1994] pour la méthode ko.

En effet, notre travail d’investigation est basé principalement et en premier lieu sur les
méthodes et |es concepts qui ont été mis en évidence depuis plus de 30 années de recherche.
Ce manuscrit contient cing chapitres, dans le premier, nous avons décris quelques principes

fondamentaux concernant I’analyse par activation neutronique, précisément les réactions
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(n,gamma). Les différentes méthodes de standardisation issues de NAA ont auss pris part
dans ce chapitre.

L’instrumentation utilisée dans ce travail est montrée dans le second chapitre, ensuite nous
avons passé a I’implémentation de la méthode basée sur la standardisation ko En effet, dans le
troiséme chapitre, nous avons commencé nos expériences par la caibration du détecteur
Ge(HP) selon une méthodologie bien déterminée. La partie la plus importante est traité dans
le quatriéme chapitre, dont laquelle, nous avons déterminé expérimentalement les paramétres
f et a en utilisant plusieurs méthodes. Nous avons montré également le besoin d’introduire le
paramétre a et son impact sur la qualité des résultats.

En dernier, nous avons consacré le cinquieme chapitre pour la validation de la méthode que
nous avons développé au niveau du réacteur Es-Salam. Ceci est effectué en analysant des
standards référence par la méthode ko-NAA.

CHAPITRE | : PRINCIPES FONDAMENTAUX

1. Description du taux de réaction (n,g)
1.1. Formule générale

Pour un nucléide irradié dans un réacteur neutronique, le taux de réaction (n,g par noyau

(en s est donné par :

¥ o ¥ o (1.1-2)
R=¢ (Vi (Mdv=c (E) (E)dE

avec s(v) = section efficace (n,g) (en cm?; 1 barn (b) = 10%* cm?) & la vitesse du
neutron v (en cm s™);

s(E) = section efficace (n,g) (en cm?) al’énergie E du neutron (en eV);
j ’(v) =flux des neutrons par unité d’intervalle (en cm™) ala vitesse v du neutron;

= ’(v) v, avec n’(v) densité neutronique par unité d’intervalle (en cm™ s) ala

vitesse v du neutron;

j ’(E) = flux des neutrons par unité d’intervalle (en cm? s* ev™') & ’énergie E du

neutron;

Dans|’Eq. (1.1-1), s(v)= s(E) avec E (en erg = 6.2415.10" V) = Ym 2
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[mn: excés de masse du neutron = 1.6749.10% g].

Dong, par définition| *(v) dv =j *(E) dE (les deux en cm? s™).
1.2. Lesfonctions section efficace (n,g) et flux neutronique

Les fonctions dans I’Eq. (1.1-1) sont complexes et dépendent de la réaction (n,g) et du Ste
d’irradiation, respectivement. Heureusement, I’introduction de certaines caractéristiques qui
sont généralement valides, rapporte la possibilité d’éviter I’intégration et d’écrire exactement
le taux de réaction d’une fagon relativement simple par les supposés formalismes ou

conventions.

Ces caractéristiques sont:

La section efficace s(v) en fonction de v est interprétée comme une dépendance s(v) ~ 1/v,
ou s(E) en fonction de E comme la dépendance s (E) ~ 1/E*2.
- (logs (E) enfonction delog E est linéaire avec une pente -1/2), dont plusieurs résonances
sont superposees (Fig. 1.1-1).
Les résonances et la queue 1/v, sont décrites par I’équation de Breit-Wigner [De Corte,
1987].
Seulement quelquesréactions (n,g) d’intérét dans NAA montrent une déviation significative
de la dépendance 1/v dans larégion d’énergie inférieure 21,5 eV (due ala basse résonance).
Pour ladescription du taux de réaction, quelques conventions basées sur latransformation de
I’Eq. (1.1-1). Lesdéviations qui dépendent de latempérature Ty, sont comptées a travers

I’introduction du facteur g(Tn) de Westcott (# 1 dans ces cas).

Distribution du flux neutronique, c ad. j ( E) enfonction de E, peut ére divisée [De Corte,

1987 et Jac, 2003] en trois composants (Fig. 1.1-2) :

1. Spectre des neutrons rapides ou de fission, montre un maximum al’énergie ~ 0.7 MeV du
neutron, I’énergie la plus probable, est fréguemment décrite par la représentation semi
empirique de Watt. Puisque s (V) devient trés petite dans la région de MeV, la contribution du

taux de réaction (n,g) induite par les neutrons rapides peut étre négligée, aussi puisque pour
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les conditions pratiques d’irradiation dans NAA, la composante du flux rapide dans la plupart

des cas est relativement petite donc elle n’est pas dominante.

2. Un gspectre de neutrons de faible énergie, se conduit a I’équilibre thermique avec
I’environnement (modérateur) apres ralentissement ou modération. Ce spectre peut étre décrit

par ladistribution de Maxwell — Boltzmann. Dans la représentation j ( E) en fonction de E ou

n(v) en fonction de v, le maximum de la courbe (c. & D I’énergie ou la vitesse la plus
probable) est situéa E(T,) = KT, ou W(T.) =[2E(T.)/m]'? =[2KT./m]"?, respectivement.

(k constante de Boltzmann = 1.3080.10°*¢ ergK™:; T, = température neutronique, en K).

Dans les conditions standards :

To=297.59K, Eo=0.0253 eV, Vo = 2.200. 10° cms* =2200 ms?;

lavaleur s (v,) =s , référelasection efficace 22200 ms™;

=1

iag,

REHCNAN -
T 0 T
Pl

arbit-ary ccale

-u 7 -

1 1 | 1 | | | | |
i 3 o 2 in-! 10 12

L 3

' 0d 0? wd a3 ‘b
e, eV lagh

Figurel.1-1: Représentation schématique de la fonction section efficace (n,g) en fonction de E
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Figurel.1.2 : Représentation schématique de la distribution du flux neutroniquej ( E) enfonctiondeE

3. Le spectre des neutrons épithermiques indexé par e (intermédiaire, modération,
ralentissement) peut étre décrit par ladépendancej ((E) ~1/E.

Dans les sites d’irradiation, le spectre peut étre remplacé par la dépendancej E) ~1/ E™,
avec a (foup0) étant une premiére approximation indépendante de I’énergie du neutron.
Pour cela, on peut assumer un arrét pointu du flux épithermique a5E(T,).

Les valeurs positives et négatives de a correspondent [Diaet al., 1997] al'appauvrissement et

le renforcement du spectre épithermique, par rgpport al’idéal (a = 0), ceci est illustré dans la

figurel.1.3.
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Figurel.1.3 : Nonidéalité du spectre épithermique

En raison des considérations relatives a I’ énergie effective de coupure du Cd, il est important
de remarquer que le flux Maxwellien de neutron n’affecte pratiquement pas le flux
épithermique au-dessus de I’énergie ~ 0,35 eV. En pratique, ceci pourrait se produire pour le
spectre  maxwellien chaud (haute Tn), mais la perturbation est empéchée car pour les

conditions pratiques de NAA, le degré de thermalisation est faible (rapport de flux thermique
a épithermique faible).

1.3. Laconvention de Hf gdahl

1.3.1. Lechoix dela convention

Parmi les conventions généralement adoptées, ceux du Westcott et du Stoughton et du
Halperin [De Corte, 1994] sont les plus appliqués, puisgu’elles tiennent compte de la
déviation possible de la dépendance s(v) ~ 1/v dans larégion de basse énergie. Ceci implique
la connaissance des facteurs du Westcott g(T,) et par conséguent une surveillance de
température neutronique est exigée. Puisque, g(Tn) = 1 (indépendant de la température de
neutron) pour la grande majorité des réactions (n, g d’intéré analytique. Par conséquent, La

convention la plus simple de Hf gdahl est adoptée pour la plupart des réactions (n,g),
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seulement *?Eu et *™®Lu, qui violent sérieusement la dépendance 1/v, elles sont alors exclues

d’ére traité.
1.3.2. Energie effective de coupure du cadmium

Avant d’évoquer la convention de hAgdahl, il est nécessaire de considérer le concept de
I’énergie effective de coupure du Cd. En irradiant un nucléide sous Cd, le taux de réaction
(n,0 est rigoureusement réduit dans la région de basse énergie, car les neutrons sont
largement absorbés par le Cd due a sa trés grande section efficace (n,g) et plus précisément
causé par la résonance du *3Cd (n,g) 0,178 eV) [voir Fig. 1.1.44). La fonction T(E) de la
transmission du cadmium de 1 mm d’épaisseur est montrée dans la Fig.l.1.4b et elle est

calculée comme :

— A~ Stot.cd (E)dNAlg /M
T(E)=€ 7 (1.1-2)
avec d = densité duCd=8.642 gcm?,
Na = nombre d’ Avogadro = 6.0221.10% mol *,
lo = épaisseur du Cd=0.1 cm,
M = masse molairedu Cd = 112.41 gmol™

S «t.ca (E) = fonction de la section efficace ( Fig. 1.1-3a), en o,

ou T(E) @O pour E<0.2eV et T(E) @1 pour E> 2 €V.

Quelques simplifications ont été faites pour obtenir la courbe T(E) de Fig. 1.1-4b, par
exemple:

Les effets de géométrie causés par I’échantillon et le Cd ont été négligés ;
Un faisceau de neutrons considéré monodirectionnel, frappe la feuille de Cd de 1mm
d’épaisseur dans une direction normale & sa surface.
Il est possible de considéré une transmission réelle de fonction t(E) [voir Fig. 1.1-4b],
situé a I’énergie effective de coupure Ecq [cad t(E) =0 AE <Egg et t(E) =1 AE > E¢q], de

sorte que le taux de réaction épicadmium Re peut étre écrit sous la forme:
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R, = ¢ (E) E)T(E)dE

%s (E)j WE)t(E)dE (1.1-3)

¥

& (E)i KE)dE

Ecq

Lavaleur de Ecq = 0.55 eV est acceptée universellement selon les conditions suivantes :

1. Lenucléde ayant la dépendance s(v) ~ 1/v supérieurea1.5 eV [ou T(E) s’approche de
I’unité, voir Fig. 1.1-3b]. Les petites déviations ne font pas différer E de maniére significative
de0,55 eV; par exemple, *Au (n,g), avec g (293.59 K) = 1.005, Ecq = 0.56 eV. Les
réactions 'Eu (n,g) et *"®Lu (n,g) ne remplissent pas cette condition.

2. Le flux neutronique devrait é&re homogeéne et isotropique, avec la distribution du flux
épithermique suivant laloi /E inférieur &~ 0.35 €V [ou T(E) s’approche de zéro] ;

(voir Fig. 1.1-4b).

La perturbation épithermique par le flux neutronique Maxwellien au-dessus de 0.35 eV doit
étre arrété, particulierement en cas de T, élevée ou d’une grande thermalisation. Cependant, il
apparait qu’ aTo =293.59 K (Ep = 0.0253 eV), lavaleur Ecy ramené est 0,546 eV ne change
pas avec le rapport de flux thermique et épithermique (jusqu’afd fe =50 ; voir 1.1.3.3 pour
des définitions) ; auss, pour f ¢ f e = 10, Ecq montre seulement une petite diminution de 0,546
eV aTp=293.59 K, a0.534 eV aT,=580.22 K. En plus de ceci, il devrait réaliser que I’ éat

de haute Tn et la thermalisation élevée (haut f ¢ f &) sont contradictoires.

3. Le matériel a irradier devrait avoir un volume relativement petit et devrait ére placé
approximativement au centre d’une boite cylindrique de cd avec des parois1 mm d’épaisseur
et un rapport de hauteur / diamétre = 2.
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Figurel.1-4 : (a) Courbe dela section efficace totdedu Cd, s tot. Cd (E) en fonction de E

(b) fonctions T(E) et t(E) detransmission Cd rédlles et idéalisées de neutrons, en fonction de E

1.3.3. Lestaux deréaction et lerapport cadmium

Selon la convention de HARgdahl, I’Eq. (1-1-1) avec I’introduction du concept Ecqy est

utiliséeen:
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Ved

Ecq

R= (s (V)i €v)av+ ¢5 (E) €E)dE

(1.1-4)

avec Vo, = (2E,/m_ )", A partir des(v) ~ /v jusqu’avcq (en fait, jusqu’a~ 1.5 eV), on

peut écrire dans le coté gauche de I’intégrale s(v) = SeVo/v, ou I’ensemble v et 5o est

arbitrairement choisi.

Puisqu’on peut supposer j €E) ~1/E™® non perturbé [ouj (E) ~1/E, si a = 0] le spectre

épithermique au-dessous de E¢q (en fait, au-dessous ~ 0.35 €V), on peut écrire :

Pour un spectre 1/E

jg(E):j g(l eV) 1 eV/IE

Pour un spectre /E**?

i B) =i g e)t*? 1 ev/E*R

avec 1 eV = énergie deréférence choisi arbitrairement.

Par définition le flux des neutrons épithermiques (cm™ s*) commej _=j &1 eV) 1 eV, nous

obtenons:

j (B)=f./E

f. Sappelle souvent (vraie) flux des

e

(.1-5a)

neutrons épithermiques par unité d’intervalle
In E, puisque I’intégration sur I’Eq. (1.1-5a)
rapporte

€Fn. u
fo=gd HE)Eg/[in(E,/E)]

€E, u

avec
Enet E laborne supérieure et inférieure du
spectre épithermique.

i 9B=f1eviE (.15

Ici, f, est le vraie flux épithermique par

e

unité d’intervalle(-E?/a)1 e\®, cependant

I’intégration sur I’Eq. (1.1-5b) rapporte

f.=58 ae)dEd evel £ /al
€E u

Enet E; laborne supérieure et inférieure du

spectre épithermique.

Rappelant quej (v) = n(v)v, I’Eq. (1.1-4) peut ére transformée comme :
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Ved ¥ Veg ¥ +a
R=s v, n&v)dv+f, 5 (E)dE/E R=sp (pdv+ 1 eV 5 (BIEE
0 Eoq 0 Eca
=8 Vo, *f el (1.1-6a) =s N+ l,@) (1.1-6b)
:feSO+fe|O :feso+fe|0(a)
avec
¥ M 1+a
l,= ¢ (E)JE/E (1.1-78) l,@)=1 eV® ¢§ (E)dE/E  (1.1-7b)
Eca Ecy
= intégrale de résonance pour le spectre = l’intégrale de résonance pour un spectre
1/E (sz) 1/El+a (CmZ)

et n = Hn€v)dv=densité subcadmiumdu neutron (cm’®) ;
0

f ¢ = vyn, =flux neutronique (thermique) subcadmium conventionnel (cm?sY).
Larelation entrelo et o (a), et lanécessité d’introduction deE, , seront traitée dans (V.1.2.)

Notant que ladéermination expérimentale directe du taux de réaction épicadmium Re est
possible en irradiant le nucléide sous couverture de cadmium dans les conditions standards
mentionnés ci-dessus. R est smplement décrit par :
R, =f.lo(@)
ou (1.2-8)
R, =f_I,

e e

Le taux de réaction subcadium Rs est donc la différence entre les valeurs R et Re déterminer

expé&rimentalement. R est décrit par :

R =fs, (1.1-9)
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Une autre quantité utile est la mesure expérimentale du rapport Cd :

— R _fsSO+fe|0(a) — _

R R "t L@@l (1110
ou

_R_fsotfelo _ 3

F%d—Rf 0 [f/Q]+1 (1.1-11)

avec f=f S/f o rapport de flux subcadium thermique a épithermique;

Q@) =1,@)/s,

o =1/ = rapport de I’intégrale de résonance et section efficace 22200 ms™.
b =10/So

Il est clair que R et Re du nucléde mesuré ne peuvent pas étre irradiés simultanément en
irradiant le nucléide nu et couvert de Cd, puisgue le Cd cause des dépressions significatives
de flux dans sa proximité [TRS, 1970].

1.3.4. Mécanisme de la convention

Avant de donné un apercu sur ce mécanisme, il est intéressant de remarquer quef s estlié

ala somme de neutrons maxwelliens jusqu’ & E¢y €t de neutrons épithermiques au-dessous de
Eco-

Cependant, pour le résonnement ci-dessus, en plus et s toutes les conditions sont réunies, ceci
appardit étre approprié [voir les Egs. |1.1-6a et 1.1-6b]. Plus particuliérement, il devrait étre
noter que la connaissance de la digtribution du flux Maxwellien, spécialement la température

T, du neutron, et lajonction du spectre Maxwel lien — épithermique n’est pas exige.
Le mécanisme de la convention de Hf gdahl est comme suivant :

1. D’abord, nous trouvons les valeurs sy et 1o (pour une norme finale de la section efficace)
par des méthodes indépendantes de I”activation neutronique. La norme la plus commune est
¥Au (n,g) *®Au, avec les données recommandées [Jacimonic, 2003] suivantes :

So = 98.65+ 0.09 barn (+ 0.09 %); lo = 1550 + 28 barn (+ 1.8 %) & Qu = 15.71 + 0.28 (+ 1.8%).
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2. Ensuite, par la mesure de Ray, €t Reau , ON peut déterminer s, fe et f, pour chagque site
d’irradiation, des Egs. (1.1-8), (1.1-9) et (1.1-10), respectivement, & condition que lgay Soit

converti en lp,au(a).

3. Appligquant les mémes équations, on peut finalement déterminer s, lo et Qo de la mesure
de R et Re pour les autres réactions (n,g) aprés avoir converti Iy (a) en lo.

Les données évaluées de s et lo, provenant la plupart du temps de telles déerminations,
peuvent étre trouvées en plusieurs compilations [De Corte et a., 1989, De Corte et a., 2001]
(voir 1V.1.3).

1.3.5. Facteurs de correction de self shielding du neutron et la transmission Cd

Avant de lier le taux de réaction au sgna obtenu a partir de I’activation (n,g du
réacteur, il est nécessaire d’introduire quelques facteurs de correction dans les équations
décrivant R et Re. Ces facteurs sont :

- Gih (£ 1), calcul de self shielding du neutron thermique qui dépend de la densité de nucléon
(nombre de nucléde /cm® * I”épaisseur ciblée, cm) et de so. Gy, doit étre multiplié par f S
pour le calcul de Gy, voir 1.2.4.

- Gih (£ 1), calcul de self shielding du neutron épithermique qui dépend de la densité de
nucléon et des parameétres de résonance. G, doit étre multiplié par f ¢lo () (ou f ¢lo). pourle
calcul de Gg, voir 1.2.4.

- Feq, facteur de transmission Cd des neutrons épithermiques est égde al’unité, pour la
plupart des nucléides; pour certainsest < 1 et exceptionnellement il peut é&re> 1.

- Feq doit étre multiplié par f elo (a) (ou f elo), mais seulement dans le cas d’irradiation sous
cadmium.

En raison de ce qui précede, les Egs (1.1-6b), (1.1-8), (1.1-9) et (1.1-10) doivent étre

réécrit comme suit :

R=G,fs,+Gf.l,(@) (1.1-12)
R, = G.Feuf elo(@) (1.1- 13)
R, =G,fs, (seulement s F, =1) (1.1- 14)
FeaRey =[G T /GQ(@)] +1 (1.1- 15)

et smilairement pour a = 0.
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2. L’Equation d’activation

2.1. Formation directe de radionucléde mesuré sans burn-up

La combinaison de I’activation (n,g du réacteur avec la spectrométrie gamma est en
utilisant le détecteur de Ge, la relation entre le taux de réaction et le nombre de coups (Np)
appelé pic plein d’énergie est comme it :

N, /t,
R=_ SDCw

Nge,0/M (1.2-1)

ou

(1.2-2)

A condition que le radionucléide mesuré est formé directement par (n,g), € que la disparition

[par laréaction (n,g)] delacible et le noyau est négligeable i.e. pas d’effets de burn-up.
DanslesEgs. (1.2-1) et (1.2-2) :

N, =nombredecoupsdansle pic plein, corrigépar la perted'impulsions
(tempsmort, aléatoire et les vraies coincidences);

t., = tempsdemesure(s);

S =facteur desaturation=1- €' ;| = constantededécroissance=(In2)/T;

avecT =demi vie; t,, = tempsd'irradiation (mémeunité queT);

D =facteur de décroissance= e'“" ; t, =temps de décroissance (mémeunitéqueT);

C =facteur demesure=(1- e" tm)/I t., (avect, lamémeunitéqueT);

w = massedel'éémentirradié (g);

g = abandanceisotopique (fraction);

e, =I'efficacité de détection du pic plein, incluant la correction pour I'attenuation gamma;
g =intensité absolue gamma (probabilité d'emission gamma).
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Dans le présent travail

N/t
=P m (1.2-3)
SDCw
est dénoté comme taux de comptage spécifique (s* g*).
La combinaison de I’Eq. (1.2-3) avec les Egs. (1.1-12) et (1.2-1), ou avec (1.1-13) et (1.2-2)

donc I’équation d’activation est donnée par (dans les conditions stables f _,f . eta durantt,,):

s’ e !

A, = B8 [G,f 5+ 6f o)k, (.24

ou

N Aq9

(Asp)Cd = GeFCdfeIO(a)ep (|2_5)

Si dansles Eqgs(1.2-4) et (.2-5) laméme valeur est impliquée, ona:

N
A, - (Asp)Cd IFey = e

Guf s o€, (1.2-6)

Ce qui est dans cetravail désigné sous le nom soustraction Cd. Finalement, le rapport Cd
mesuré expérimentalement est simplement obtenu comme (si les conditions mentionnées

précédemment sont accomplies en respectant e) :

- N | 2-7
R (Ay) e (127

2.2. Branchement d’activation et la désintégration mére fille

LesEqgs(l.2-1) a(l1.2-7) référe au schéma suivant :

1(s,.1,) %9 2% %0

Ou leradionucléde mesuré (souligné) est directement formé par (n,g).
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Suivant cette notation Asp,Z devrait étre écrit comme:

A, = o2t
%D C,w
et g peut étre dénoter comme @ dans les Egs (1.2-4) — (1.2-6).

Il est, cependant, possible que I’embranchement d’activation soit impliqué avec la
formation des états stables et fondamentaux (indices supérieurs m et g, respectivement) — et
que le radionucléde intéressant analytiguement est le nucléide fille ou la grande fille
directement formeé un (s), comme par exemple dans le schéma :

n,
LILLI IIII 2

1 lFZ"Z

F3,|3 I4

v
N
v

Ou F; et F3 la décroissance fractionnelle du nucléide 2 43 et le nucléide 3 &4, respectivement.
En général, la définition de Asp,4 est plus complexe dans ces cas, et les Eqs (1.2-4) — (1.2-6)
contiennent les paramétres s 4, 1'@),s ¢, 19@),1 ,,1 5,1 ,,F,, R, etg,.

Puisque dans ces cas, les termes des expressions appropriees pour ASp comme une fonction

des données nucléaires et des conditions expérimentales [Egs (1.2-4) et (1.2-5)] sont
strictement liées ala définition et utilise les facteurs ko , un traitement plus détaillé est donné
dans1.3.4.2.

2.3. Leseffets Burn-up

Dans ce travail, le burn-up est défini comme une disparition significative — par laréaction
(n,g - delacible et / ou du noyaux formé, de sorte que ASp ne peut pas étre décrit par Eq.
(1.2-3).
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2.3.1. Burn-up de la cible et — ou du noyaux formé directement

Pour le cas ci-dessous, I’effet du durn-up est référé par * :

1 ng > 2" l 2 R

S 0,1 IO,l

ng

S 0,21 IO,Z

Le taux de comptage spécifique mesuré du radionucléide 2 (souligné) peut étre écrit comme:

N /t
AL =2 M,
s,2 s_D.C.w burn
222
avec
| e (Fs 1)ty [1- e.[(fs 1) 0s )1l ]
Fourn = : -1t (1.2 -8)
- . 2rr ]
[(fs ) +1,- (fs Dl[L- e
e

(fs ):GthfsSO+Gefe|0(a)

Del’Eq. (1.2-8) il est claire que le burn-up devient plus grand pour I’augmentation
de(fs),l ett,.S (fs)et/out,,R,, »L

L es équations appropriées du burn-up sont obtenues en posant (f s) =0ou(f s,) =0,
respectivement.

du nucléide cible, i.e.
ou du nucléide formé directement, i.e.

1* ng > 2* I 2

—_ *
S o1 los 1* ng > 2 P
S o1 los

v

v

ng

S 0,27 IO,Z
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2.3.2. Burn-up du nucléide mere

Pour lecas:

Le taux de comptage spécifique mesuré du radionucléide 3 peut ére écrit comme :
_ N,s/t,

(SDC)burnW

avec (1.2:9)

(DOpyrn = 3|3 SQDzCz"‘?S(‘US%-IZaS)' s gDscs

et

En comparant ceci al’expression pour |’effet négligeable du burn-up :

N _,/t
A, = p3 m
(DO w
avec [Voir tableau 1.3-1]
(SDO) = I 30,6, - | 250Gy
I 3" I 2

Le facteur Foun qui est dans la pratique est négligeable selon Ty et ty, peut ére défini
comme::

I:burn = (S:)C)burn/(s:)c)
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2.3.3. Burn-up du nucléide grand-mere

Pour lecas:
F?AI 2
* | }
1— ng,2_ Rl , 3 Fl 4

SO,l’IO,l ng 50,4’|o,4

v

Le taux de comptage spécifique mesuré du radionucléide 4 peut étre écrit comme :

N /t
_ p,4 m
L
P4 (SDC)gyrnw
avec
I & | F,, O
4 2e 3 2 2 39
| Al
- L 2/4 \S D C
- - 3373 -
Ug- 150 4-15) (1.2-10)
J - & o]
(U4" 2x' 4" 2)3'3' 'y R

o)
+ £ 2/4 4 \I4" \SDC
PEEPY DEEE DR Y

L e Fo0
—3—+—2475,D,C,
15J50,-15 FoFsp

N/,
Ao = (soC w
avec
—_ |4 x |3 F24 9
(SDC)—82D202|4_ SRR
1, [Voir tableau 1.3-1]
] S3D303 (Is' Iz)(|4' Is)

& | F

Iz 3 2 9
M B I T BN
a4~ 12 4 3 23 @

Le facteur Fyyn (Iégérement selonty et ty,) peut ére défini comme :

Fourn = (S2C)purn /(SDC)
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2.4. Cdcul desfacteursde self shielding des neutrons

Comme s’est décrit dans 1.1.3.5, les facteurs (G et Ge) self shielding des neutrons

thermiques et épithermiques sont définis comme des termes de correction multipliés par
fsoetf ly (@), respectivement, afin d’obtenir les taux de réaction observés pour les
échantillons réels [voir Eq. (1.1-12)]. Historiquement, ceci a été interprété en termes de flux
thermique moyen k_s = G,f SJ a lintérieur d’un échantillon ou en termes d’intégrale de

résonance effective [l (@) = G,l,(a)| d’un matériel qui n’est pasinfiniment dilué.

La meilleure maniére de résoudre le probleme de self shielding est en I’évitant, par
exemple en employant des fils ou les feuilles minces, en diluant les poudres fines avec les
matériaux inertes (c.-&-d. faible section efficace d’absorption), or en dissolvant les substances
chimiques dans les dissolvants inertes suivis de micropipette et de sécher des taches sur le
porteur inerte. Cependant, on devrait pouvoir juger s le self shielding est négligeable, mais si
I”échantillon occupe une grand volume donc la correction est inévitable dans ce cas. Pour cela
il est nécessaire de digposer des formules appropriées pour le cacul de ces paramétres Gy, et
de Ge.

Bast aur le travail de F De Corte et d’autres, Gy une distribution du flux neutronique
Maxwellien homogéne et isotropique peut étre calculé dans un cas d’échantillons de forme

simple.

- Pour une sphére:

=1-9 i -
Gy, sphere =1 8% (six £0.003) (1.2-11)

36, 1 a 6.-2yd
G L = ay?- Z 4=+ yte ~ (six £0.003 [.2-12
th, sphére 4y38y >t y‘Zj H( ) ( )

avecy-gx
2
2V o _
X = —— N s. .
S al. i abs,i

V = volume del’échantillon (= gp r3 :cm®) ; r = rayon de lasphére (cm) ; S = surface de

I’échantillon (= 4pr2;cm2); 2V/S:§r : N; = densité atomique de I’dément i (cm™) ;

s /
S_abs = aébs 29?_’|‘_59p (cm?®) [section efficace d'absorption moyenne];
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1

S abs = section efficace d'absorption del'@ément (cm2) a2200ms .

- unefeuilleinfinie:

¥ -~u 0
-6 Xax e'X—xzée—duT (1.2-13)
X u o

2

1
Sithfoil =3

DO

avec X défini comme précédemment [ou 2V/S = h ; h = I’épaisseur delafeuille, cm]

¥ - U e oP (_X)n(_j
et O—du=-SC+inx+ § ~—L7~
u ¢ ~ ., n.n ~
X e n=1 7]
C = constante d’Euler = 0.577215...
P=15 S x<0.1
P=10 S 01l<x<1
P=(int5x) +5 s x>1

- Pour un cylindre infinie (fil) [comme approximation solide] :

. 4
Gy, gy =1- 3 (1.2-14)
avec x défini comme précédemment [ou 2V/S=r ; r = rayon du fil, cm].

- Pour un cylindre fini (par exemple fil court, feuille épaisse) :

- 1.4 -3.7 & 6 _ 5
Sth,cyl. = Cih, feuiIIe+S%X © +04e Bg%th,sphére Gy, feville g (1.2-15)

Ou G, sphere €t Gin, feville  SONt respectivement calculé des Egs (1.2-11), (1.2-12) et (1.2-13),
avec I’introduction de (2V/S) ¢yi. = rh/(r+h) [r = rayon du cylindre, cm ; h = long cylindre,
cm).

Dans ce qui précede, S abSpeut étre calculée de s abscomme compilée dans le tableau

VI11.3-1 ; en posant arbitrairement T, = 333.15 k (= 60 ° C), I’erreur maximale dans S_abs est

~ 65% dans une gamme de température 20-100 C°, et I’effet de cette erreur est

rigoureusement réduit dans toutes les formules pour le cacul de Gin.

Les Egs (1.2-11) — (1.2-15) sont obtenues en supposant que la diffusion des neutrons dans
I’échantillon et dans I’entourage du matériel est négligeable. Cette justification de cette
supposition non - diffusion a é&¢é prouvée par Gilat [De Corte, 1987].

Car la dépendanceS (V) ~1/V dans la gamme d’énergie thermique, tous les nucléides d’un

méange homogéne subissent le méme effet de self shielding thermique, et laméme valeur Gy,

29



(calculé apartir de tous les éléments de la mixture) devrait étre appliqué atoutes les réactions

(n,g considérées.

En général, I’erreur dans le calcul des effets de self shielding est estimée d’environ 10% de la
limite de correction, qui est,

sg. »01(-Gy) (1.2-16)

th
Le calcul du self shielding des neutrons épithermiques est considérablement plus difficile. En
cas d’une résonance dominante al’énergie E, , I’ utilisation peut étre faite des approximations

décrites par Chernick et Vernon [9].

) -1/2
e  s(E) G u
G =9+ rr_@-—"n"yu (1.2-17)
e e s h+) Gh+)u
é p 1]

s Gs(E,)/s p]llz p(L- b)E, ,
ou

- 1/2
s(E)GU

é

iy r’ 94 ]

G, gus Ca (1.2-18)
& P Q

. 1/2
S Gs(E)/s W F(-bE

Dans les équations précedentes :

A 16 | | |
b=¢c——= ;A =lamasseatomique du nucléde considéré
eAtlg
__4ds |
4Ns m’
p

d =densité del'échantillon (gcm™3):

S =surfacedel' écahtillon (cm2) ;
N = densité du noyau du shielding (cm™3) ;
S D =section efficacedediffusion (cm2) »4p RE ; R¢=rayon du potentid de duffusion (cm);

m = massedel'échantillon (g) ;
s (E,r) = section efficace (n,g) du picde résonance(cmz) ;

_ 2608100 A +1¢% 9G) |
E. &Agp G
Er =énergiederésonance(eV);
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g = facteur poids statistique;
= (23+12)/[2(23 +1)] ; J=spin del'état derésonance;
| =spin du noyau cible;
G=lalargeur totale derésonance(eV);
Gg =largeur delarésonanceradiative (eV) ;

Gn = largeur dela résonance du neutron (eV).

Puisque le paramétre de shielding épithermique est principalement provoqué par les
grandes sections efficaces de résonance (la queue 1/v fondamentale étant d’importance
mineure), il reste spécifique pour le nuclide particulier, & moins que les résonances de

plusieurs nuclides recouvrent.

Laderniére situation, ce qui pourrait se produire dans I’analyse par activation réelle, est un
ennui — principalement s le recouvrement de la résonance d’un constituant de trace avec la
résonance de shielding d’un dément majeur est seulement partiel. le procédé le plus sir doit
aors, s ladilution de I’échantillon n’est pas possible, pour présenter pour le congtituant de
trace le facteur G. comme calculé a partir de I’dément principal, assignant cependant au Ge

une incertitude de pourcentage de (1- Ge) 100%.

En général, s des facteurs précis de self shielding des neutrons sont exigés, il est conseillé de

se consacrer sur la détermination expérimentale plut6t que le calcul.
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3. Analyse par activation (n,g : principe de la standardisation

Dans I’analyse par activation (n,g), la masse de I’éément a déterminer (i.e. analysé, indexé
par @) dans |’échantillon est obtenu des Egs (1.2-4) et (1.2-5), respectivement :

Pour un échantillon irradié dans un spectre entier de neutron de réacteur, la masse de
I’élément est donnée par :

M ¢ soC
wo=— 8 % (1.3-1)

a N q.9 u
A'a’a thh,afsSO,a"'Ge,afeIO,a(a)gep,a

Et s I’échantillon est irradié sous couverture en Cd (voir 1.1.3.2), lamasse de I’éément est

par :
SN/t u
pm?
sc = U
M ~, 7z
w, = a g f IQCdga (1.3-2)
NAqaga Ge,a I:Cd,a e O,a(a)ep,a

Dans les Egs (1.3-1) et (1.3-2), le teeme SDC devrait é&re modifié dans le cas de

I’embranchement d’activation et la décroissance mere — fille (voir 1.3.4.2).

La détermination réelle de w, peut étre basée sur de diverses méthodes de standardisation.
3.1. Lagandardisation relative

Dans la méhode de standardisation relative, le standard chimique (indexé s) en connaissant la

masse Wsde I’éément a déterminer est coirradié avec I’échantillon, et les deux sont ensuite

mesuré dans la méme configuration géométrique concernant le détecteur Ge. Ainsi, on peut
réécrire les Egs (1.3-1) et (1.3-2) pour le standard, et la combinaison méne a (pour NAA et
ENAA, respectivement) :

It 4
gENp m<
DC ~
W :g ﬂayGth,strGe,sQO,s(a) ep,s (1.3-3)
a I .
zéEI\Ip/tmg Gth,af+Ge,aQ0,a(a) ep,a
¢ DCw ~
e B
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: It 5 U
SN 1m0
& bc > U G e
Wa:?'l‘ %dgayGe,S p. s (1.3-4)
5 U e
ggad\lp/tmg a ea p. a
& pow * U
e 2Cd Og
Puisque Sazss’ MazMs’gazgs ’So,a=30,s’IO,a=|0,setqa=qs

[Sauf dans |e cas de variabilité isotopique naturelle (voir VI111.2.2 et app.2.1)].

Dans ce qui précéde, on I’a supposé que le gradient de flux entre I’échantillon et standard
danslerécipient d’irradiation sont négligeable.

En outre, il devrait étre noté que ep figure toujours dans les Egs (1.3-3) et (1.3-4) afin

d’expliquer la différence de I’aténuation gamma dans I’échantillon et standard; seulement
dans le cas de grande énergie gamma et grande séparation source — détecteur, on peut
considérer e passage gamma de la source comme une normale paralléde de faisceau vers la

f du déecteur de sorte qu eut étre remplac ar av
ace ecteur de e que ep’slep’ap étre remplacer p Fp,s/Fp,a( ec

Fatt:facteur de correction de I’atténuation gamma) sans I’introduction de I’efficacité de
détection.
En outre, dansI’Eq. (1.3-3) on peut se débarrasser du facteur f seulement s :

Z Ge,sQO,s(a) PP Gth,sf o Ge,aQO,a(a)IOIO Gth,af;

D ou G =G =G

th,s th,a Cea™1

es ea

Dans le dernier cas et a condition que F

=F =1,0n obtient des expressions bien
atts atta

connues (pour NAA et ENAA, respectivement) :

Sd\lp/tm?

)
(@)

(1.3-5)

°
3

Q
DO O D~
ore
Q=
rp |- -I-O: Q? |

8) N
-
=

=
1
8+t
o
OO QSCINC\C\C*

wn

N %)A'g?
)
(@]

QD
~

(13 -6)

>

o
3

§ & o

BRE
)
2
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et dans les termes des concentrations :

m=
¢ DCW ~
e

gm0 (37
¢ p me

It 0§
Hp/m?

¢ DCw ~

0
R

r =
a, ppm €N [t

(13 -8)

+tor | 8k O
o
[ Y Y e el If (o ¥ @Y ey e
QD
o
»

(%)
g

avec W = lamasse de |”échantillon (g).

Notant que N, des les Eqgs (1.3-3) et (1.3-8) ne devrait pas étre corriger pour les effets des
vraies coincidence, puisgue I’échantillon et standard sont mesuré a la méme distance source
détecteur.

La standardisation relative peut étre exécuté au moyen de différents standards mono &ément,

ou par |’utilisation des standards multi élément naturels ou synthétiques.

On suppose qu’en conditions favorables son exactitude est de I’ordre de 1-2%. En particulier,
il devrait étre remarquer que I’exactitude de la standardisation ne peuvent pas étre meilleure

gue I’exactitude dans W ; dans ce contexte, on ne devrait pas sous-estimer des erreurs

possibles provoquées par la non stoechiométrie de I’élément standard dans la substance
chimique choisie, ou par les manipulations telles que dilution et micropipette — souvent
inévitable de réduire ou d’éliminer les probleme de self shielding des neutrons.

L’inconvénient évident de la standardisation relative classique se situe dans I’analyse muilti
€lément de routine, ou la préparation, la mesure et I’évaluation du spectre des standards est
pénible et ennuyeux.

3.2. Standardisation d’un seul comparateur (mono standard)

Dans son concept original, laméhode d’un seul comparateur NAA se sert des facteurs k,
qui sont déterminées expérimentalement par la coirradiation du standard et le seul

comparateur (mono standard ; indexéc) :



A

__ ;s
ko (9) = A (1.3-9)
,C

De I’Eq. (1.2-4) il suit que k.(s) enfait est défini comme::

Mcqsgsso,c Gth,sf+Ge,sQO,s(a) ep,s
x x (1.3-10)
f+ @) e
p.Cc

qucgcS 0,s Gth,c Ge,cQO,c

Cependant, la concentration de I’élément peut étre obtenue par la coirradiation de

I’échantillon et le mono comparateur :

&Np/tmg
SDCW *

r =£ % 108/ (9 (1.3-12)
appm A c
p.c

O

D~

acondition que q, =dg et:

- Le self shielding du neutron est essentiellement le méme pour | analyse respectivement
/comparateur et standard/comparateur dans des conditions d’irradiation de I’analyse et de la

détermination kc(s) . Lasolution la plus franche est de prendre dans tout les cas

Gth :Ge:l,

- f et a ne montre aucune différence significative dans les conditions d’irradiation de
I’analyse et la détermination dek_(s). Ainsi, I’application de la méhode est liée a la
position d’irradiation ou k,(s)est déterminé. Cette condition peut étre abandonner si

GeQ(a) pp Ge f pour le standard / a analyser et le comparateur et pour les deux position

d’irradiation, quelle cause les paramétres f et a a supprimer dans I’Eq (1.3-10), en général,
ceci se tient pour des spectres de neutrons fortement thermalisés (tres grand f). En outre, il

est clair deI’Eq. (1.3-10) que la variation de f [au moment de la détermination de k. (s) au
moment de I’analyse] causera des erreurs négligeables squS@ QJC’ cette observation
serait naturellement non adapté en cas de |”’analyse par activation neutronique multiél ément.

L efficecité de détection, incluant I’atténuation gamma, est essentiellement la méme pour

I’analysé / comparateur et standard/comparateur dans des conditions de mesure de I’anayse

et la détermination dek, (s) , respectivement. Ainsi, I’application de la méthode est liée aux
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positions géométriques de comptage de la déermination de k (s)(notant que

e ete 1 e _estignoré);
p.a p.S p.c

- Tout les paramétres de flux |f ,f et a [restent constants durant I’irradiation, pour les deux
P S

aanalyser et la détermination dek_(s) .

Notant que, comme dans la standardisation relative, les valeurs N, ne sont pas corrigés par

rapports aux effets des vraies coincidence.

Evidemment, la méthode d’un seul comparateur peut étre éendue auss bien a ENAA, et la

définition de k_(s) est donc donnée par I’Eq. (1.3-10) avec f=0 et en multipliant les termes Ge

Qo (a) par lefacteur Fcy correspondant.

A I’extréme, si une excellente stabilité a long terme du flux du réacteur des caractéristiques
est avéré, on peut omettre I’utilisation d’un seul comparateur, et a priori Ag s déterminé est
égale aAga; C'est le cas dans le réacteur SLOWPOKE [Ken et al. 2003] et GHARR-1 [Nya
et al. ,2003].

Pour la déermination expérimentale de k, plusieurs chercheurs suggérent de fare la
conversion des facteurs k en respectant les conditions d’irradiation, exige f et le contrdle de a,

ou en respectant les conditions de mesure, exige la détermination de e,.

Dans ce travail, ces développements sont d’une importance essentielle, puisgue ceci mene
au concept des facteurs expérimentalement déterminés de ko (voir 1.3.4.1).

Si I’exécution est faite correctement, I’exactitude de la standardisation d’un seul comparateur
peut étre estimée a 3% ou moins. Son évident avantage est la simplicité expérimentale, &
condition que les facteurs ko seront déterminés a priori ; son utilisation est trés sollicitée dans

I’anal yse de routine d’une longue série d’échantillons semblables.

3.3. Standardisation absolue (paramétrique)

En écrivant sousI’Eq. (1.2-4) index m pour I’analysé et le moniteur de flux

coirradié avec I’échantillon, la combinaison meéne a:
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e
e

gSDCW‘-aXMCngSs 0,c )(Gth,sf +GesQO,s(a) . S x106 (1.3-12)

r =
a, ppm
a4 Asp,m qucgcs 0,s Gth,cf +Ge cQO,c(a) ep,c

acondition queF ¢, f et a restent constants durant I’irradiation.

La méthode de standardisation absolue, expé&imentalement trés facile, exige la
connaissance exacte des parameétres M, q, g, & S pour les deux analysé et moniteur.
En principe, ces données nucléaires peuvent étre trouvées dans la littérature, mais ceci

pourrait mener aladéeérioration et la tracabilité des résultats anal ytiques.

En effet, so, g et q (par ordre d’importance décroissant) peuvent étre les sources
d’erreurs considérables ou des incertitudes. Apres la remarque faite en 1.3.2, et les
considérations précédentes étaient aussi stimuler fortement I’élaboration de la méthode
de standardisation Ko.

En plus des corrections habituelles de Gy, et G, étre appliqué en principe dans toutes
les méthodes d’éalonnage, la standardisation absolue exige non seulement la
connaissancede M, g, g, et so, maisauss lesvaleurs N, , f, Qy(a) et &,, et valeurs N,
doivent ére corriger pour les effets des vraies coincidences. Ces paramétres
supplémentaires, qui sont essentiellement les mémes dans la standardisation ko, seront

intensivement traité dans les chapitres suivants.

Plusieurs chercheurs ont rendu compte de I’gpplication de la méthode absolue en
cas du spectre neutronique fortement thermalisé (f élevé), qui fait disparition des
termes Ge Qo (a) dans I’Eq. (1.3-12). D’autre part, I’extension de la méthode a ENAA
est possible ; donc, I’Eq. (1.3-12) devrait étre modifié en mettant f=0 et en multipliant

Ge Qo () par les facteurs correspondants de Fg.
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3.4. Lastandardisation kg

3.4.1.Les Conceptsde base

Le concept de la méthode de standardisation ko de I’analyse par activation neutronique, qui

était lancée en 1975, peut étre approché de deux manieres différentes:

A. S les facteurs k déterminés expé&imentalement par la méhode d’un seul comparateur
doivent étre normalisés aux conditions d’irradiation (f,a) et de mesure (g,), on obtient de
I’Eq. (1.3-9) :

Gth,cf +Ge,cQO,c
G f +

th,s Ge,sQO,s(a) ep,s
_Asp,sYGth,cf +Ge,cQO,c(a) ©

= f xC (1.3 -13)
Asp,c Gth,s +Ge,sQO,s(a) ep,s

(a)yep'C

Koo () = kg (8) %

en raison de I’Eq. (1.3-10), les facteurs koc(S) est donc défini un composé de constantes
nucléaires :
Mcqsgsso,c

I&),C(S):ngs
s'’c’c 0,s

(1.3-14)

Qui sont actuellement tabulé et publié dans lalittérature’ comme paramétre utile.

Supposant maintenant que I”échantillon est coirradié avec le moniteur (m), pour que la facteur
Ko c (M) déterminé expérimentalement soit disponible [s remplacé par m dans I’Eq. (1.3-13) et

dans la définition de (1.3-14)]. Puis, par conversion lb C(S)/KO C(m) = lb m(S) aux conditions

d’analyse d’irradiation (f,a) et de mesure (&), la concentration de I’analysé peut étre obtenue

comme[aveck0 (9 =k, C(a)] :

&N It 6
c P "~
§SDCW k. (m) G, f+G. Q. (a) e
L ppm:e 2 kO,c x th,mf e,m=0,m p,m ><106 (1.3-15)
' Asp,m O,a(a) Gth,a +Ge,aQO,a(a) ®pa

A condition que q, = qS(aucune variabilité isotopique naturelle).

Notant que dans les Egs (1.3-13) et (1.3-15) les paramétres f, a et g, référent clairement aux

conditions expérimentales de la déermination de ko et de I’anal yse, respectivement.
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Selon le raisonnement ci-dessus, la méthode ko peut étre interprétée comme la sandardisation
d’un seul comparateur ce qui est rendu complétement souple en ce qui concerne les
conditions d’irradiation et de mesure.

B. s la méhode de standardisation absolue I’ensemble des données nucléaires
4 U R ~ - - -
gl\/lmqagas O,a/Maqmng 0.mi de I’Eq. (1.3-12) est remplaceé par un seul compose nucléaire

congtant ko m(@), on obtient

AN It 6
(o
CSDCW G, f+G_ Q. (a) e
A @ e e o @) e (319
' Sp, m O,m(a) th,a' © e,aQO,a(a) ®n.a

avec ko,m(a) = kO,c(a)/kO,c(m) [de la définition (1.3-14)], ceci mene a I’Eq. (1.3-15), et
I’Eq. (1.3-13) permet la détermination expérimentale de Ko (@ =k, (9 etky C(m)[pour le
dernier, remplacant s par m dansI’Eq. (1.3-13)].

On devrait remarquer que, ces équations sont seulement prises a condition que tous les

paramétres de flux appropriés (f S,f eta) resent constants durant I’irradiation. Comme dans

la méthode absolue, toutes les valeurs N, impliquées devraient étre corrigé pour les effets de

coincidence.

Selon le raisonnement ci-dessus, la méhode ko peut étre interprétée comme la
standardisation absolue avec la subgitution des données nucléaires absolues pour la
détermination expérimentale des facteurs ko. Ceci dimine les erreurs systématiques dues au
manque de fiabilité et I’incertitude des données nucléaires, a condition que les facteurs

déterminés expérimentalement sont précis, afin d’atteindre une exactitude meilleure de 2%.

Des données publiées [De Corte et al., 1989 et Rév et d., 2003] par un certain nombre de
compilations subséquentes, avec plusieurs extensions et mises a jour au cours des années. Ces
ensembles de données partielles et fragmentaires sont assemblées et insérées dans des tables
de base données dectronique [Kol. et al., 2003].

Evidemment, la méthode ko peut étre appliquée & ENAA, en mettant simplement f = 0 dans
I’EQ. (1.3-15) [ou I’Eq. (1.3-16)] et multipliant Ge Qo (a) par le facteur Fcq correspondant.
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En résumé, les principes fondamentaux de la méthode ko sont :

NAA :
gd\lp/tmg
HCW = k. (m) G, f+G. Q. @) e
rappng % YkO,c y (;h,mf Ge,m 0O,m . p,m ><106 (1.3-17)
' Asp,m O,a(a) tha' * e,aQO,a(a) ®p.a
ENAA :
S /It 5 U
géENp m?
cw = U
X L k. (m F., G Q. (@) e
rappng A — kO,c ><FCOI’mG(m o BT 10 (3-19)
' sp, M O,a(a) Cd,a e,aQO,a(a) ep,a

[a=I"élément analysé dans I’échantillon, avec ko (a) = Ko(S) ; m = moniteur coirradié, avec

la détermination expérimentale ko (m); s m=c, koc(m) @L1].

3.4.2. Paramétres de la méthodes kg

A partir des Egs (1.3-13) et (1.3-18), il suit que, pour le développement et I’application de la

méthode de standardisation ko, |es matiéres suivantes doivent ére traitées :

A. Détermination expérimentale des facteurs ko , dont, en outre les prochains articles (B —C),

tout les parametres concernant la préparation, I’irradiation et la mesure des standards (comme

dans la méthode relative) doivent étre prises en considération, ceci inclus par exemple le

calcul ou la détermination expérimentale des facteurs Gy, et G (voir 1.2.4).

B. Contribution de |’ activation épithermique, incluant :
1. Détermination expérimentale def ;

2. Détermination expérimentalede a ;

3. Cadcul ou la détermination expérimentale de Er [pour IaconversionQo® Qo(a)] ;

4. Evaluation ou ladétermination expérimentale de Fcq ;

5. Evaluation ou ladétermination expérimentale de Qo ;

C. Détermination expérimentale et la conversion deep, incluant I’atténuation gamma.
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D. Correction de N, pour :
1. Leseffets des vraies coincidences;;
2. Leseffetsdeburn up (voir 1.2.3) ;
3. Interférences primaires [les neutrons rapides induits par les réactions (n, n’) et
(n.2n)];
4. Les petites déviations de g(Tn) par rapport al’unité ;

5. Constance des parametres de flux (f S f ,a)durant I’irradiation.

3.4.3. Lesincertitudes, la propagation d’erreur et les valeurs moyennes

Le systéme de métrologie international inclut la condition que chague résultat analytique
devrait étre rapporté avec son incertitude correspondante. Et en raison de I’évaluation de la
méthode ko-NAA, il est essentiel d’attribuer les incertitudes des paramétres mentionnés dans
1.3.4.2, et de considérer la propagation de ces incertitudes vers des quantités dérivées de ces

parameétres tels que les facteurs ko et les résultats anal ytiques.

L’incertitude doit étre comprise comme meilleure estimation d’inexactitude possible, due a
I’erreur aléatoire et sysématique.

En général, la quantité a déterminer (Q) dépend du nombre des parametres (p;), chacun est
associé avec I’inexactitude (s,) qui S'est propagé vers cette quantité. Ces paramétres et

incertitudes peuvent étre classifiés [De Corte et al., 1980] comme suivant :

- Les paramétres avec I’incertitude aléatoire peuvent étre décrit par les lois probabilistiques.
Ces parametres influencent la précision de la détermination. I’exemple typique dans NAA
est le nombre de coups collectés sous le pic, sauf en prenant en compte I’incertitude du
comptage statistique;

- Les paramétres avec I’incertitude systématique ne peuvent pas étre réduit en aucun cas. Ces
paramétres influencent |’exactitude intrinseque de la détermination. Un exemple évident
dans standardisation ko —NAA (du point de vue de I’analyste) est le facteur ko avec son
incertitude citée;

- Les parametres avec I’incertitude systématique peuvent étre réduit. Ces parametres
influencent I’exactitude expérimentale de la méthode. Par exemple, dans ko-NAA; et a

partir des équations (1.3.20) et (1.3.21), I’incertitude induite par le rapport des efficacités de
détection €,,/€,, peut étre réduit au minimum par la mesure de I’échantillon et le

moniteur ala méme distance du détecteur.
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Notant qu’un paramétre peut avoir une incertitude a éatoire et systématique, par exemple, le
nombre de coups collectés sous le pic est associé a I’ incertitude aléatoire pour les comptages

statistiques et a l’incertitude systématique pour I’évaluation de la surface du pic.
Lafonction qui relie Q et P, peut étre écrite implicitement comme :

F(Q,Pj)=0 (1.3 -19)
la dérivée partielle de I’Eq. (1.3-19) :

dF
I g0+ o, =0 1.3-20
a0 Q an P ( )

en exprimant les incertitudes en termes différentielles, on obtient :

dQ i
Q(p )= /pj (1.3-21)
p
= —J—F —F (1.3-22)
Qdp, dQ
ou ZQ(pj)dénote le facteur de la propagation d’erreur “’partiel”” pour Q , on respectant

I’incertitude relative dans p; pour obtenir I’incertitude relative associée dans Q, i.e. :

sQ(pj),%=zQ(pj)>spj % (1.3-23)

Si Q peut étre écrit comme une fonction explicite de pj :
Q= F(PJ-) (1.3-24)
les précédentes deviennent :

Pj dQ

1.3-25
Qap, ( )

Zo(p))=

Il devrait étre noté que la validité des Eqgs (1.3-22) et (1.3-25) est en principe limité pour
modérer lesvaleurs s ou lesfonctions F qui ne dévient pas nettement des linéarités.
j
A I’aide des équations (1.3-23) et (1.3-22) [ou (1.3-25)], il est possible de calculer les

contributions de I’incertitude s (p ), %de la quantité & déterminer, qui sont de nature

aléatoire ou systématique. L’incertitude totale dans la quantité Q est :

a7



1/2

sQ,%:ié[zQ*(pj)xpj]z,%E (1.3-26)

Dans tous ces cas, I'incertitude citée sur la moyenne pesée et la plus grande des erreurs
internes et externes, auxquelles des incertitudes systématiques communes sont quadratique-

ment gjoutées, comme expliqué ci-dessus.
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CHAPITRE Il : INSTRUMENTATION

1. Dispositif d’irradiation

1.1. Description du réacteur Es Salam

Le réacteur Es Sdam est un réacteur de recherche nucléaire HWRR-M a neutrons
thermiques de type réservoir de puissance nominale 15 MW. Il est refroidi et modéré a eau
lourde (D20) et utilise I’oxyde d’uranium (UO,) faiblement enrichi comme combustible. 11

dispose de canaux expérimentaux horizontaux et verticaux.
1.2 Description du site d’irradiation

Le canal expérimental qui fait I’objet de cette calibration est I’un des canaux verticaux du

réacteur Es-Salam. Ce canal est situé dans le réflecteur & eau lourde.

2. Dispositif de mesure

La chaine de mesure est congtituée d’un détecteur Ge(HP) de haute résolution et un
ingpecteur 2000.
En effet, I’inspecteur 2000 est un spectrométre de haute performance basé sur la technologie
DSP (Digital Signal Processing), il inclut tout les détecteurs : HP, Nal et Cd(Zn)Te.
Ce dernier est exploité par Canberralogiciel Génie 2000, un environnement trés puissant pour
I’analyse et traitement gamma. |l peut étre relié & un ordinateur via les deux méthodes de
communication USB ou RS-232.
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La chaine de mesure est représentée dans lafigure 11.2-1.

HPGE

35%, N Préampli

— Inspecteur 2000 ——»

[

2002 C

Il \1 \\

Génie2000V 2.0

e

Fig. 11.2-1 Chalne de spectrométrie gamma utilisée pour Ko-NAA

L es caractéristiques du détecteur sont données dans le chap. 111.
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CHAPITRE Illl. CALIBRATION DU DETECTEUR b96125 AIEA

La méthode ko-NAA est nouvellement introduite dans le réacteur Es Salam et donc pour
I’appliquer les caractéristiques du flux neutronique dans un site du réacteur ou les irradiations
sont effectuées et le détecteur ou les spectres gamma sont mesurés doivent ére connus.

Les paramétres du flux neutronique doivent é&re mesurés gprés avoir calibrer le déecteur,
pour cela on doit trois points essentiels [ S. Jovanovic1988] doivent étre déterminés qui sont:
1. La dé&ermination de I’efficacité de déection du pic du détecteur pour différentes
géométries et sources [Moe, 1981] ;
2. détermination du rapport Pic au Totd ;
3. Lacorrection des effets des vraies coincidences [De Corte, 1987].

Commengant d’abord par le premier point.

1. Détermination de l'efficacité de détection du pic

L efficacité de détection du pic (ep) a été introduite (voir Chap. 1) dans les équations
appropriées [(Egs (1.3-17) et (1.3-18)] pour la détermination de la concentration et aussi pour
la détermination expérimentale des paramétres f et a et la correction des vraies coincidences.
Pour la détermination de f et a, les conditions de mesure optimales appelées “’référence”’
sont définies. Ceci implique que la mesure des sources quasi ponctuelles est effectuée a une
grande distance source détecteur, ou les effets des vraies coincidences sont négligeables.
Heureusement ces conditions peuvent ére auss bien réalisées dans |la pratique anal ytique.

Par conséquent, la détermination expérimentale de la courbe loge[” versus logE, doit étre

faite.

Comme a été décrit dans [Moe et a., 1981], le cas de notre détecteur Ge(HP) la courbe
sétendant de ~ 55 keV & ~ 1408 keV peut étre congtruite aisement en mesurant un certain
nombre de sources gamma étalons multi et mono énergétique.

Tout les radionucléides et leurs données nucléaires appropriées (Eg, T, € g) sont classées
dans le tableau I11.1-1. la courbe obtenue de I’efficacité en fonction de I’énergie gamma est
illustrée dans la figure. 111.1-1. En utilisant les polyndmes loge, =&, +alogE, +x#¢3g,(lods,)"
on obtient un meilleur ajustement pour les points expé&imentaux dans les régions distinctes,

afin d’obtenir un lissage cohérant entre les deux régions.

o1



Tableau 111.1-1 : Données nucl éaires de certaines sources étalons utiles ; les données sont collectées

des références récentes et conformes avec laréférence [Jac, 2003].

Radionudlide Tz Ey, kev g % Radionudide Tz Ey, keV g %
“IAm 4322 a 59.54 35.30 =t 135a 121.8 28.21
¥Ba 1054 a 53.1 2.20 2447 7.423
81.0 36.94 344.3 26.41

276.40 7.12 411.3 2.301

302.84 18.3 443.98 3.077

356.01 62.1 778.89 13.00

383.85 8.92 867.32 4.161

1%9¢d 461.9j 88.03 3.61 964.01 14.48
*Co 271.73] 122.06 85.54 1085.78 11.84
®Co 5271a  136.48 10.66 1112.02 1355
1173.22  99.88 1408.95  20.71

13325 99.98 *Mn 312.2] 834.82 99.98

Bics 30.18 a 661.6 84.62 “Na 2.604 a 1274.5 99.95

L’ agjustement linéaire est possible dans la région d’énergie 276 keV a 1115 keV, ceci peut

servir comme une ligne référence pour obtenir des points additionnels dans cette région de

faible et haute énergie.

0,01 o
log ep(ref) E

1E-3

POSITION DE "REFERENCE"

59-276 KeV

log e =- 78,4744 + 115,70205 | og Eg

- 64,90423(1 0gE )'+15,99896( 0gE, )

- 1,47205(1 og EQ)A

3

276 - end
| oge, =- 0,44037 - 0,77806 (I 0g E)

Fig. Il-1-1.

i
10

Courbe emp pour le détecteur Ge(HP) b96125 AIEA; "ref* = 11.7 cm

T
100

T T —
1000 Eg, keV(Log)
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2. Détermination du rapport Pic au Total

Afin de calculer le facteur de correction (seulement les cas les plus simples donnés par les
Egs. (1-4)), I’efficacité de détection du pic a|’énergie totale (e,) et I’efficacité de détection
totae pour les raies gamma d’intérét doivent ére connues. Les deux sont des caractéristiques
du détecteur.

De ce fait, I’efficacité de détection total est obtenue en déterminant le rapport P/'T qui est une

quantité expérimentalement mesurable et peut étre trouvée viale rapport P/T :

& _P
e T
PIT est le rapport du comptage net du pic au comptage total du spectre, tout les deux

(13- 1)

provenant de la méme transition, enregistrés par le détecteur (Figure 111.3-1).
Ce dernier dépend par ordre d'importance décroissante des parametres tels que:
L’énergie du photon ;
La distance source détecteur ;
La composition et la géométrie de la source ;
et la présence des matériels absorbants et diffusants.
Suivant la procédure suggérée par De Corte [utilitaires ko 94] nous avons déterminés
PIT = f(Eg) pour le détecteur qui est utilisé dans la méthode ko—NAA. Les caractéristiques de

ce détecteur sont données dans le tableau I11.3-1.

137Cs, 661.6 keV

log of counts

g - 1
250 500 750
energy (keV)

Fig. I11.2-1: Définition du rapport Pic au Total du détecteur Ge(HP) pour les photon d’énergie E;.
53



Tableau 111.2-1 : Les caractéristiques du détecteur Ge(HP) utilisé dans la méthode ko-NAA
au réacteur Es Salam

Nom du code Ge(HP)
Fournisseur Canberra
Type de détecteur dosed end coaxial
Efficacité rdative (%) a 1332.5 keV 37.8
Résolution FWHM a1332.5 keV 173

La procédure de calibration du P/T est basée sur I’utilisation d’un ensemble de sources
ponctuelles comme ®Cd, °’Co, *3sn, ¥¥'Cs, **Mn et ®Zn. Ces radionucléides sont choisis
afin d’avoir des énergies gamma dominantes, qui couvrent la gamme d’intérét et ne causent
pas les effets de la sommation cascade.

La collection de la premiére source de calibration de P/IT (***Cd) qui est placée & la distance
de référence 11.7 cm du déecteur, le temps de comptage doit étre pris afin de réduire au
maximum I’incertitude statistique du pic ¢ ad moins de 1%.

De laméme maniére, on effectue la collection des autres sources en gardant toujours la méme
géométrie /distance pour chacune des mesures.
Aprés la collection et I’analyse des spectres induits par ces radionucléides **Cd, *'Co, *3sn,
137Cs, *Mn et ®Zn, on effectue la mesure du bruit de fond du détecteur pour une longue durée
(environ 27 heures) afin de corriger la surface de chaque pic présenté dans les spectres en
faisant la soustraction du bruit de fond.
Les corrections suivantes doivent étre faites pour tous les spectres mesures:
1. Soustraction du background ;
2. Extrapolation de I’énergie zéro, les énergies inférieures a 30 keV sont filtrés par les
discriminateurs;
3. Soudraction des pics qui sont originaires des énergies de photon autres que les
dominantes, c ad. laraie 136.5 keV du pic *’Co et le pic d’annihilation 511 keV du ®Zn.

Les courbes PIT = f (Eg) sont obtenues par le logiciel Génie 2K, verson 2.0 et elles sont

illustrées dans lafigure I11.2-2.
Notant que les corrections citées auparavant sont incorporées dans le logicie Génie 2K.



P/T

0,1

100 T 000
Eg(keV)

Fig. 11.2-2 : Courbe expérimental e de I’ efficacité du détecteur Ge(HP) utilisé dans la méthode
ko-NAA au réacteur Es-Slam.

En effet, les courbes de I’efficacité du détecteur présentée dans la figure 111.3-2 sont
effectuées pour trois distances qui sont respectivement, 3.7 cm inférieure a la distance
référence , 11.7 cm digance référence et 15.7 supérieure a la distance référence. Nous
congtatons un croisement des trois courbes dans la région de faible énergie (inférieure & 100
keV).

3. Correction pour les effets des vraies coincidences

La correction de la sommation des vraies coincidences est un éément essentiel dans
ko-NAA, et elle devient importante quand les échantillons sont mesurés avec un détecteur de
grande efficacité. Ceci peut étre le cas ou les échantillons sont mesurés dans ou ala proximité
du détecteur, afin de réaliser les basses limites de détection en méme temps que le flux du
réacteur. Pour la détermination des facteurs de correction plusieurs programmes de calcul ont
€té développés et évalués[Slu et al., 2000] au cours de ces derniéres années.

Dans notre laboratoire, la détermination de ces facteurs de correction est effectuée par un

cacul manuel.

55



3.1. Principe

La majorité des radionucléides se désintégrent par I’émission gamma et les rayons X en
cascades. Une cascade correspond a la désexcitation du noyau excité, vers le bas de I’é&at
fondamental. En général, le temps réel de ces niveaux est trés court en comparant avec le
temps de résolution du semi-conducteur du détecteur. Ainsi, une coincidence se produit quant
deux photons ou plus de la cascade frappent le cristal et déposent leurs énergies partiellement
ou totalement dans son volume. Le détecteur ne peut pas distinguer ces photons, mais donne
une impulsion qui correspond al'énergie entiere qu'elles déposent.

Nous pouvons distingués la présence et I’absence des coincidences d’aprés les deux

exemples de la désintégration du *°Co et *Zr, ceci est illustré danslafigure I11.3-1.

%
95 (@
i} Anzr 11 8
54.7% S i 756.71 keV
| 443% 724.18 keV
69
0.9% . 235' 235.69 keV
0.1% . o 0
2ND
%
g 7CO (b)
1 J
99.88% o ym
Pic Somme ]
Co'l'ncidencel 5
0.1% : g3
> 1
0

60N
- NI

Fig. 111.3-1. Désintégration *Zr et °Co; (a) absence des coincidences, (b) présence des coincidences.
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Ces effets (vraie coincidence) ne doivent pas étre confondu avec la coincidence aléatoire,
qui se produit quant deux photons ou plus de différents noyaux (photons non reliés entre eux)
frappent le détecteur dans son temps de résolution. Il est claire que la proportion des vraies
coincidences pour le nuclide donné ne dépend pas du taux de comptage (c.-a-d. activité de la
source) comme est le cas pour des coincidences aléatoires, mais seulement sur I'efficacité de

détecteur pour les photons considérés.

Considérant seulement les raies gamma avec des énergies supérieures a 100 keV, qui sont
d'intérét pratique principal dans NAA, les deux conséguences les plus hypothéquer des effets
des vraies coincidences [Jov et al., 1988] sont :
a) Pertede coincidencesg- get
b) Sommation de coincidenceg- g
La perte de coincidence g - g est illustrée dans la figure I11.1-2a pour une cascade smple
avec deux photons. Laraie gammadu photon A est mesurée.
Dénotons par Npa , la surface du pic de cette raie. Quand la coincidence A-B se produit, une
impulsion sera obtenue pour la raie gamma a la somme de leurs énergies, alors que A sera
perdu de N a. par conségquent Np a est diminué par cet effet.
La sommation de la coincidence g- g est illustrée dans la figure 111.1-2b, encore pour une
simple cascade. La raie gamma de A est mesurée. Quand la coincidence B-C se produit, une
impulsion sera obtenue dans N A , de ce fait entrainant une augmentation de Npa . le méme
résonnement est valide pour des schémas de désintégration cascade plus complexe.
En générd, la coincidence perdue se produit quant le photon en cascade est écarter (exclu)
de la mesure de la raie gamma, en coincidant avec un autre gamma, tandis que les effets de
sommation sont dd a la coincidence de deux gamma ou plus de la cascade qui provoquent la

méme énergie que laraie gamma a mesurée.

1
A B !

v 2
2
VB A v C
T 7777 ondanentd 777777 fondamentd

a) b)
Fig. 111.3-2. Les plus importants modes des effets des vrai es coind dences appropriés and ytiquement ;
a) perte de coincidence g- g, b) sommation de coincidence g- g; les raies gamma

mesurées sont soulignées.
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3.2. Lesfacteurs de correction

Pour corriger les effets décris ci-dessus, la procédure [De Corte 1987] appliquée dans le cas

ou lamesure soit effectuée & une petite distance source détecteur:

a) Perte de coincidence g - g, la probabilité pour I’impulsion perdue de A due a la

coincidence avec A est donc :

L(A- B) =a,C; €, , (nr.2-17
ag = rapport de branchement = probabilité de la transition du niveau 2 au niveau fondamental
par I’émission d’un photon B ; les autres modes de transition, lesquels peuvent aussi existés,
complétant la probabilité de transition a 1,
cs = facteur de conversion = probabilité que B est émis, ¢ & d. ne participe pas a une
conversion interne ;
e = efficacité de détection totale des photons A = la probabilité que A est détectée (c a d.
son énergie est déposé partiellement ou totalement dans le cristal du détecteur).

La correction de la surface du pic

N, A
ND,A(corr):ﬁ (nr.2- 2)

Le facteur de correction de la coincidence g- gperdue est ainsi (1-L).

b) Coincidence de sommationg- g
Selon I’explication donnée dans les principes, la probabilité de la coincidence de sommation

g-g A B + C(Fig. I11.2-1b) peut ére exprimée comme :

| e ’e
S(A=B+C)=Ig'Bac pE_7PC (111.2- 3)

cC~C
g.A €pa

Avec les rapports de branchement et les facteur de conversion décris précédemment et

lg = intensité absolue de la raie gamma = la probabilité que |e photon gamma est émis dans la
désintégration du radionucléide ;

e, = efficacité de détection du pic = la probabilité que le photon gamma dépose son énergie

totale dans le cristal du détecteur.
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La correction de la surface du pic est donc :

N (corr):h (11.2- 4)
PA 1+S '

Le facteur de correction est (1+S).
Le résonnement précédent peut étre étendu pour les cascades les plus complexes.

Dans le cas général [De Corte et a., 1992], la surface du pic N, de la raie gamma (soulignée)

est donnée par :
N (observé)
N_ (cor)=—PA " (11.25)
P, A col
A
avec
col , = (- L[a])e+ s[A]) (111.2-6)

Dans la partie caractérisation du site d’irradiation, la correction des effets des vraies
coincidence n’est pas incluse car nous avons choisis des moniteurs ou les effets des vraies

coincidences ne sont pas présents.
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CHAPITRE IV. LA CONTRIBUTION DE L’ACTIVATION EPITHERMIQUE:
LES PARAMETRES a, Er , fetQo

1. La distribution du flux épithermique 1/E**? et le concept de Er
1.1.L e besoin de la correction pour ladistribution non 1/E

Dans le présent travail, nous considérons la distribution non 1/E &fin de préserver
I'exactitude de la méthode ko-NAA. Pour cela pluseurs procédures pratiques ont été
développées pour les rendre applicables dans les laboratoires d’analyse par activation
neutronique et auss pour tenir compte de la distribution non 1/E du flux épithermique.

Ceci peut éreillustré au moyen de deux exemples frappants:

a. Le premier exemple est lié a la détermination expérimentale de f en utilisant deux
méthodes différentes, nommées :
§ Mesure du rapport Cd, en négligeant la déviation de la distribution 1/E, I’Eq. (1.1-15)

peut étre réécrite comme :

f= (FCd,r%d,r -1 >GerQO,r /Gth,r (IV.1-1)

avec r = rgpport flux en connaissant lavaleur Q.
§ Moniteur bi isotopique f, de I’Eq. (1.3-18) notée pour deux isotopes(1=s,2=c), et
en négligeant la déviation de la distribution 1/E, on peut trouvé f comme [se rappeler que

koo @ =kq (/K C(2)] ;

Koa@ €
* o,Au( ) pl Q.- G,, Asp,l Q,

el
T Ky a2 e
f= 02(2) €y 7 'A:Z (IV.1-2)
Gthz::p&pvl_ X O,Au() ;p,l

AEp,Z " KO,AU(Z) ep,l

Les valeurs Qo et les facteurs ko des deux isotopes 1 et 2 sont connus dans lalittérature (base

de données et les compilations de ko).
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Les résultats obtenus de f par les deux méthodes (rapport Cd de Au [Eg. (IV.1-1)] et le
moniteur Zr nu [Eq. (IV.1-2)]) sont affichées dans le tableau 1V.1-1, en supposant la

dépendancej é (E) ~1/ E (a=0).
Letableau 1V.1-1 montre -pour un canal du réacteur Es Salam — une comparaison de certains résultats

typique pour la détermination de f selon les techniques précédentes, avec r='®¥Au, 1=%Zret 2 =
97Zr/97mNb

Cana d’irradiation Parameétre
Méthode RCd,Au Meéthode bi isotopique Zr nu
20.82 27.93

Evidemment, nous remarquons une grande différence entre les deux résultats a cause de la

distribution 1/E du flux épithermique.

b. Le second exemple et lié ala détermination expérimentale de Qo pour les mesures du
rapport Cd. En négligeant encore la déviation de la distribution Eq. (1V.1-2) mene a

F -1 g, G
_ cd,redr Tt G eJQOr (IV.1-3)

Q
0 - ,
I:Cd RCd 1 Gth, r Ge

Le tableau 1V.1-2 les résultats de Q,, des réactions *zZn (n,g) ®zn, *zr (n,g) ®zZr et *Zr (n,g) *zr

avecr = %Ay,

Canal d’irradiation Qo (par laméthode rapport Cd / valeur tabul ée)
®Zn (n,g) ®°Zn “7r (n,0) *zr %7r (n,0) ¥'zr.
177 |/ 1.908 341 / 5 11294 | 248

D’apres les résultats de Qo, données dans le tableau 1V.1-2, les anomalies sont énormes dans
le cas de la digtribution 1/E du flux épithermique donc sans la I’introduction du paramétre a.
Nous constatons aussi que la différence (entre la vaeur calculée en utilisant la méthode
rapport cadmium et la valeur tabulée) augmente dans le cas de Q élevé. Donc s la

contribution du flux épithermique est consistante la correction devient importante.
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1.2. Introduction de la distribution 1/E**? et I’ énergie de résonance effective Er
Le taux de réaction par noyau peut étre exprimé comme (1.1-3); en éliminant (G, et G) :

R=fs+ ij WE)s (E)dE (V.1 - 4)

Cd

Comment peut on traité I’Eq. (1V.1-4) pour laforme non 1/E épithermique, ceci peut étre

résolu par I’une des approches [De Corte, 1987] suivantes:

a L’évaluation rigoureusement du terme§ v Y pa Pintroduction des
€ g #E)s (E)E Y
6% c o

fonctionss (E) etj é (B . Ces derniers peuvent étre obtenus par les codes de calcul pour le

déploiement du spectre du réacteur, basé sur la technique d’activation de plusieurs feuilles;
pour l'apercu de la dituation actudle. il est claire que cette méthodologie, implique
I’irradiation et la mesure de certains détecteurs d’activation (incluant des irradiations avec Cd)

et loin d’approprier ala pratique quotidienne de I'anal yse par activation neutronique ;

b. Remplacement de I’intégrale g B oE)s (E)dEﬁpar une smple expresson de la forme
6" ca g

[fe>40(n0n- JJE)], ou [Io(non- ]jE)]est I’intégrale de résonance dans la distribution

épithermique non 1/E. pour réaliser ce but, le bénéfice peut étre pris des résultats a plusieurs

reprises rapportés qu'une distribution de flux des neutrons épithermiques réelle peut étre

rapprochée comme:
j (E)~1/E™,ie j E)=f..1 eV/E™ (IV.1-5

avec a indépendant de I’énergie du neutron, et ou 1 eV— négligé dans les équations suivantes-

représente I’énergie de référence.

Comme monté dans 1.1.3.3, I’a@pproximation (1V.1-5) permet la définition et I’introduction
de:

l, = ¥0; (E)dE / E** (IV.1-6)

E
Cd

Q@)=l,@)/s, (IV.2:7)
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Donc peut étre écrit comme::

R=fs,+flo(@) (IV.1-8)
Cependant, les valeurs Qo dans les Egs (1V.1-1) et (1V.1-3) doivent étre remplacées par Qo(a),
cequi ménea:
= (Feq, rRed,r = 97CerQo,r @)/ Gy (IV.1-9)

Gux o0, a)- 6,2 Q)

" Kon@ €50 Ay
Koa@ €,

Gh et - Gy %2 x B2

A§3,2 KO,Au(Z) €p1

F 1 g G
Q@) = cd.r edr ", Gin VgrQo,r(a) (IV.1-11)

FeaRed™t Ginr G

f=

(IV.1-10)

Evidement, maintenant le probléme a été décalé a la détermination expé&imentale de a
(voir IV.1.4) et le cdcul de Qp (a), comme définit par les (1V.1-6) et (1V.1-7).
Donc, il est plus encourageant de caculer Qp (a) d'une maniére relative, i.e. par la conversion
de I’évaluation et la compilation des valeurs Qo avec I’introduction de a et du paramétre de
résonance a ce moment la, il est utile d’introduire le concept de I’énergie effective de

résonance Er . Cette derniére est I'énergie d'une résonance simple hypothétique (éguivoque)

qui donne le méme taux d'activation de résonance que les résonances réelles pour |'isotope.

A partir de cette description, Er doit dépendre de la digribution du flux des neutrons
épithermiques, c.-ad. dansle paramétrea, et devrait étre dénoté comme Er(a).

En effet selon la définition:

[E@)]" =15)/18 (IV.1-12)

et, danslestermesde |’expression de Breit-Wigner :

= -a _ 1 o -a
[Er(a)] = éWI xaiWiEr,i (IV.1-13)
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avec | § et 1§(a) =lesintégrales de résonance réduits (soustraction de la partie 1/v);
_ 2
W —(gGg Gn/G)i/Er,i’
g = facteur depoids statistique;
G =largeur radiativedela résonance;

G, =largeur delarésonance du neutron;
G =largeur delarésonance totale.

Il a éé montré que Er (a) peut étre approximée raisonnablement par la valeur Er
indépendamment de a, calculée de :

L xQ WInE, .
W | [
|

InEr = (1V.1-14)

—_ mo

En utilisant les équations (1.1-7a) et (1.1-7b), on peut déduire la relation entre

l,(@)etl, donnée comme:

@)= (1, - 0.429)s O(Er)' a 45 oCa (IV.1-15)

0.429

ou C =
(2a +1)(0.55)2

a

(V.1 -16)

Analogiquement, la formule de conversion pour le rapport de I’intégrale de résonance et la

section efficace (dénoté par Q (a) oo Q@) _1o@) peut étre écrit comme:
S0 0

Q@) = (Qq - 0.429)(E)" & +C, (V.1 -17)

Notant que les formules de conversion ci-dessus sont seulement valides pour Ecq =0.55 eV.

En effet, laforme laplus générale de I’Eq. (1V.1-15) s’écrit :
Qy(@) = (Qy - 0.429) xE,” 3 +0.429 /[(2a +1)(0.55)* ] (V.1 -18)

avec Eq: 0.0253 eV.

Ainsi quelaconversion Q (a) #4® Q

Qq = (Qo(a)- 0.429/|(2a +1)(0.55)* ||xE* +0.429 (IV.1 -19)



2. Détermination de f et a pour ko-NAA dans un canal d’irradiation
du réacteur Es Salam

Les méthodes expérimentales pour la détermination de a peuvent ére classifiés en trois

groupes basées sur les mesures : des rapports Cd, I’irradiation couvert Cd et I’irradiation nue,
respectivement.
L’ utilisation des procédures de calcul mathématiques exige la qualification de programmation
et la connaissance des techniques d'analyse numérique compliquées. C’est a gréce a
I'approche itérative de régression linéaire qui a é&é décrite [Man et al., 2003], que la
détermination du paramétre a est devenue plus smple et facile. Les différentes étapes de
calcul sont décrites explicitement dans la partie expérimentale.

Dans ce travail, nous adoptons trois types des méthodes citées ci-dessus pour la
détermination de a. Par contre la détermination du parametres f est liée ala valeur de a (voir
les chapitres précédents) et par conséquent Qo (a) [Eq. (1V.1-11)]. En effet, le parametre f
peut étre obtenu en utilisant I’Eq. (1V.1-9) pour la méthode rapport Cd et I’Eq. (V1.1-10) pour

la méthode du moniteur bi isotopique nu en utilisant Zr.

2.1. Méthode d’un multi moniteur couvert par du Cd

2.1.1. Principe

Cette méthode est essentielle pour la détermination de a dans ENAA. Un ensemble de N
moniteurs d’activation, chacun d’entre eux caracté&iseé par |’énergie de résonance

effective Er , sont irradiés simultanément sous couvercle en Cd dans un canal du réacteur ou

la valeur a doit étre déterminée. Les activités induites sont mesurées - a la position de
référence (voir chapitre I11) - dans un détecteur calibré (la courbe de I'efficacité de détection

est connue). Le paramétre a est obtenu comme une pente (-a) de laligne droite en tragant :

(E,.) " (A,)
Ko au (1)@, XFey Q@) Gy,

ou “’i>’ dénote I’isotope 1, 2,3,...., N;

Log en fonction de logE (V.2 -1)

Le terme gauche de I’Eq. (IV.2-1) soit une fonction de a, et ainsi une procédure itérative
devrait ére appliquée, avec I’analyse de régression de moindre carré pour adapter les données

expé&rimentales aux lignes droites de chaque étape itérative.
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Mathématiquement, le résultat final de a pour cette procédure d’itération est identique avec

la solution de a & partir de I’équation :

1é y — ué ) ud
gje _  @l9E g a log T
i€élogE,, - - Gélog T, - - Uy
Tt G o
Q4 18 HE 2 b _ 4

é & — U

N e . a log E, i

€lo ! a

al § g r,i N L;I

& i

avec
(E,)°(A))

T =log

| Ko (1) €, g, °Qp(@) G,

(V.2 -2)

Notant que le minimum des moniteurs est de deux (N = 2), conduit a la méthode “* duel

moniteur couvert par Cd”’.

Le tableau 1V.2-1 montre la liste moniteurs adaptés et les données nucléaires appropriées

utilisés dans ce travail. La sélection des moniteurs est basée sur leurs caractéristiques

physiques, feuilles et fils, métaliques ou dilués avec Er variant de 5 26000 eV. Ceci permet

de vérifier lalinéarité de la courbe log (T;) vs. Log (Er ). Ainsi prouvant que a est constante

sur toute larégion d'énergie épithermique du cana d'irradiation éudié.

Letableau IV.2-1. L’ ensemble des moniteurs utilisés et |eurs données nucl éaires appropriées.

M oniteur E, eV Qo demi-vie E, kev Koau
7 Au(n,g)**®Au 5.65 15.71 2.695 | 411.8 1 (Feq=0.991)
*Co(n,g)*Co 136 1.99 5271a 1173.2 1.32
(Ge= 0.95)* 13325 1.32
%7r(n,g°"zr 338 248 16.9h 743.3 1.30E-5
(G = 0,9728)**
%zn(n,g*"zn 590 3.19 13.76 h 438.6 3,98E-04
Zn(n,g*zn 2560 1.908 244 ] 11155 5.72E-3
“zr(ng*zr 6260 5 64.02d 724.2 9.32E-5
(G = 0,982) ** 756.7 1.15E-4
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2.1.2. Expérience

Huit ensembles de moniteurs dénotés par E;, E, ... Eg, sont préparés en utilisant le matériel

suivant :

w w W w W

Feuille de Zr (pureté 99.5%, épaisseur : 0.127 mm, 6 mm de diametre, Alfa Aesar) ;
Fil d’Au (Au 0.1%- Al, diamétre 1mm, 4 mm de longueur, IRMM-530) ;

Feuille de Co (pureté 99.99%, épaisseur 0.025 mm, diamétre 6 mm, Goodfellow) ;
Chute de Zn (pureté 99.99%, forme libre, chinois) ;

et des feuilles de Cadmium pur utilisé pour préparer des couvertures.

Les échantillons sont donc pesés et conditionnées dans des feuilles en aluminium, ensuite

mis dans une boite en cadmium afin de les placés dans la capsule d’irradiation. La disposition

de cesderniers est illustrée par lafigure 1V.2-1.

La capsule d’irradiation est mis dans un flux thermique de 38x10 ** nxcm’s™* pendant 1

heure dans le canal étudié.

boite
en Cd

ES— ]
—
Co Co
Au Au
Zn Zn
Zr Zr | —m——-
E, E, = U Capsule d’irradiation
= v ~ (Aluminium)

Fig. IV.2-1. Disposition des échantillons dans la capsule d’irradiation

Apres un temps de refroidissement approprié d’environ 2 — 3 jours pour moniteur Zn et Zr,

les activités induites par radionucléides sont mesurées pendant 100 minutes a I’aide d’un

spectromeétre de raies gamma calibré (voir chapitre 1I1). En effet, dans chaque mesure,

I’échantillon est placé @ 11.7 cm du détecteur (distance de référence) de telle sorte les effets

des vraies coincidences sont négligeables. La mesure des autres moniteurs Au et Co est

effectuée durant un temps variant entre 900 et 2000 secondes.
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Dans le présent travail, la correction du comptage perdu et effectuée en mode tempsréel en
utilisant I’équation suivante :
N = Nobs (IV.2-3)
corr aT 0

1- BT
€100

Ncorr = Nombre de coups dans la surface du pic corrigé par le comptage perdu ;

Nobs = hombre de coups dans la surface du pic enregistré dans le tempsréd T;
DT = temps mort partiel.

Le calcul de correction de sef shielding (G.) des neutrons épithermiques est effectué a partir
des équations 1V.2-4 pour les moniteurs de zirconium [Manh et al., 2003] voir le tableau
IV.2-1.

G.(YZr)=1- 2.327.10 *.d +1.487 .10 ".d?
ot (IV.2-4)

G.(®Zr)=1-1.543.10 “d +1.143.10 ".d?

ou d est I’épaisseur de lafeuille Zr en nm
L’approche de régression linéaire itérative pour le cacul de a est effectué comme suivant :
U Introduire les paramétres gopropriés ( Er , Qo, et lesfacteurs ko, au) pour chaque moniteur ;
U Cdcul de I’ activité spécifique pour chague moniteur (Ag) ;
Calcul desrapportsCd ;
Tracer log(T,) en fonction UOg(Er,i);

U Cdcul delapente(-a).

Le processus itérative est stoppé si on n’observe aucune variation sgnification dans a

[a(n-1 ca(n)].
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2.1.3. Résultats et discussion

Au début, a est placé a zéro pour calculer Qo(a),log(Ti) et la pente. Le résultat résultant de

a est utilisé en tant que point de départ pour I’itération suivante.

Tableau 1V.2-2 . Les résultats de la méthode de “régression linéaireitérative’

étape 1 étape 10

Moniteur log(E,) Q log(T,) Q@,) log(T,) Q@,)

¥Au (ng*Au  0.7520 15.71 11.6998 14.89276 11.6999  14.7400

**Co (n,g) *°Co 2.1335 1.99 11.6957 1.77124 11.6828  1.71473
%zr (n,g mzr 25289 248 11.7039  208.95334 11.5661  203.28617
®zn(ng *®"zn  2.7708 3.19 11.6318 1.58540 11.6200 1.51770
®7n (n,g) ®zZn 3.4082 1.908 11.7125 412269 11.6869 3.94798
“7r (n,g *zr 3.7966 5 11.5521 2.68619 11.5412 2.59360

a; = 0.03196 ajo = 0.03667

Le tableau IV.2-1. présente une partie du bilan des calculs. La premiére itération (étape 1)
résulté en a; = 0.0319 ainsi que la dixiéme et derniére itération (étape 10), mene a
a0 = 0.0366 et le facteur de corrélation de R? = 0.93.

13.0 4
LOg(T‘) 12.5 4
12.0 4
€q60  zn-69m Zr-95
4 Au-198 . -
115 2107 Zn-65
11.0 4
Log(T,)=11.72688-0.03667*LogE,
1057 R’= 0.93
10.0 T v T v T v T v T v T v T
0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0

LogE,
Fig. 1V.2-2: Détermination expérimentale de a par la méthode Cd-covered dans
le réacteur Es-Salam aprés dix itérations
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Le résultat de la derniereitération, dérivée de la méthode “’multi moniteur couvert par Cd”’,
est présenté graphiquement dansla figure (1V.2-2) la pente de ligne droite est ajustée a partir
des point expérimentaux en utilisant tout les radionuclé des énumérés dans | e tableau 1V.2-2
En remplacant lavaleur dea dansI’Eq. (1V.1-9) en obtient lavaeur de f qui égale 419.54

2.2. Méthode rapport Cd d’un multi moniteur

2.2.1. Principe

Cette méthode peut ére employée a priori pour lasurveillance de a a condition que les
caractérisiques du flux neutronique sont connues afin de controler leurs stabilité en fonction
du temps.

Un ensemble de N moniteurs est irradié avec et sans couvercle Cd, et les activités induites
sont mesurées dans un détecteur calibré. Si tous les moniteurs ont une dépendance s(v) ~ 1/v

supérieure a ~ 1.5 eV, et chacun d’entre eux caractérisé par I’énergie de résonance

effective Er . Le paramétre a peut étre obtenu comme une pente (-a) de la ligne droite en
tracant :

(Er,i)-a
(FeaiReai - DXQo (@) *Ge; / Gy,

log en fonction de logE (IV.2 -3)

ou “’i>’ dénote I’isotope 1, 2,3,...., N ;

Le terme gauche de I’Eq. (1V.2-3) dépend de a, et donc la procédure itérative devrait étre
appliquée (voir 1V.1.2).

Mathématiquement, le résultat final de a pour cette procédure d’itération est identique avec la

solution de a a partir del’équation :

ié &y — ué &y ai
gfje _ alogE. e a log T g
a I elog Er,| - : @elog Ti - : L;'y
LI ue ti
a+_ 18 e . b _ (V.2 -4)
é &y — 0
A\l é _ a |Og riu
élog E, , - a
a. é 9 N G
& H

avec

(Er,i)_a

T R - DQ,@) %, /Gy,
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2.2.2. Expérience

Dans cette méthode, nous avons utilisés les mémes ensembles de moniteurs mais ils sont
irradiés avec et sans cadmium. En effet, nous avons appliqués les éapes telles que la
préparation et la disposition des moniteurs dans la capsule d’irradiation. La procédure
expé&rimentale de cette méthode nécessite la préparation de deux capsules, une pour les
moniteurs nus (sans cadmium) et I’ autre pour les moniteurs couverts par du cadmium.

Les moniteurs nus et couverts par du Cd sont irradiés dans un flux thermique d’environ
38x10™ nxents™ pendant une demi heure et une heure, respectivement.

Aprés un temps de refroidissement de 2-3 jours, les échantillons irradiés sont mesurés par le
spectrométre gamma. En effet, les moniteurs irradiés sous cadmium Zn et Zr sont mesurés
avec un temps de comptage de 100 minutes ains que la collection des autres spectres est
effectuée avec un temps variant entre 900 et 2000 secondes.

Pour la détermination a, les mémes étapes de calcul (I’approche de régression linéaire
itérative) sont appliquées.

Il est important de noter que la description précédente da la méthode ’rapport Cd d’un multi
moniteur’’ rapporte en plus le parametre f, puisgu’il est évident & partir de lafigure 1V.2-2, le

paramétre f peut étre obtenu d’une valeur accommodée de log (1/f) alog E; = 0.

Lavaleur obtenuede f a partir deI’Eq. (1V.1-9) est 19.25
2.2.3.Réaultats et discussion

Comme précédemment, en applique les mémes étapes pour déterminer a.
Le tableau 1V.2-3 présente une partie du bilan des calculs. La premiére itération (étape 1)
donne a; = 0.038 et la dixiéme et derniere itération (étape 10), mene a a;o = 0.045 avec un
facteur de corrélation R?=-0.9411

Evidemment, cette méthode est la seule qui a l'avantage d'éviter I’introduction des facteurs
ko et permet des mesures simples sur un détecteur Ge(HP) sans besoin de la courbe
d'efficacité de détection. D'autre part, en raison des deux types d'irradiations exigées, aucune

surveillance instantanée de la distribution de flux des neutrons épithermiques n'est possible.
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Tableau 1V.2.-3 Lesrésultats de la méthode de “régression linéaireitérative’

étape 1 étape 10
Moniteur log(E, ) Qo log(T,) Q(@,) log(T,) Q(@,)
YAu (ng*Au  0.7520 15.71 -1.31859 14.69523 -1.31854 1452102
*Co (n,g) *Co 2.1335 1.99 -1.4876 1.70014 -1.5039 1.65558
%7r (ng*™zr  2.5289 248 -1.73671 200.76120 -1.73688  193.24862
®zn(ng ®"zn  2.7708 3.19 -1.44175 1.49828 -1.45659  1.43998
#zn(n,0 *zn 3.4082 1.908 -1.34687 3.88121 -1.397932  3.68405
“7r (ng) *zr 3.7966 5 -1.52886 2.56296 -1.54271  2.47105
a; =0.038 ap=0.045

Le résultat de laderniereitération, dérivé de la méthode <’multi moniteur couvert par Cd’’,
est présenté graphiquement dans lafigure (1V.2-3). La pente de ligne droite est gjustée a partir
des points expérimentaux en utilisant tout les radionuclé des énumérés dans le tableau 1V.2-3

0.0 4
Log (E™/f).1eV* |

a =0.045

-0.5 4 f=19.54
-1.0

Zn-65
B
ot cos agem 0T g
Au-198 I
Zr-97

-2.0 -

1 log(E™/f).1eV*=-1,37327-0,04537 *log(E)

-2.5 4 R2=0.94

-3.0 T T T T T T T T T T T T T T
0.5 1.0 1.5 2.0 2.5 3.0 3.5 4.0
Log (E)
Fig. IV.2-3 détermination expérimentale de a par la méthode Cd-ratio
dans le réacteur Es-salam aprés 10 itérations
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2.3. Laméthode d’un multi moniteur nu

2.3.1. Principe

Cette méthode est essentielle pour la détermination de a dans NAA.
Un ensemble de N moniteurs, avec le moniteur <’référence’”, sont irradiés sans couverture de
cadmium, ensuite les activités induites sont mesurées dans un détecteur ou la courbe de
I’efficacité de détection est connue. Si tous les moniteurs ont une dépendance s(v) ~ 1/v

supérieure &~ 1.5 eV, a peut étre obtenue comme une pente (-a) en tragant laligne droite :

Iog{(E'i )° Ai} en fonction delogE,, (IV.2 -6)
avec
_ Agilkona ()€, = Ay TKoa, (Tef )e, o
! Qo (@)Gei IGpy - Qo (@)Cerd /Gt

et ou I’index “’ref’” dénote monteur de I’ isotope référence.
Analogiquement aux méthodes précédentes (voir 1V.2.1 et 1V.2.2), a peut étre obtenu de

I’équation suivante :

¢ R Yo ol Ul
M:S alOQEr,i% _ a'OE{(Er,i) Al
aidogE ;- - (@%{(E.)’W—'é’/
e 08 N §
a+ 18 e ! by vz

é ¥, — U

ve _ alogE, g

é.éogEn_ : u

& N a

g H

(“’ref”’ nest pasinclus dans les sériesi).

Notant que le nombre minimale des moniteurs est trois (N = 2, plus laréférence), ceci méne a

laméthode ’triple moniteur nu’’. Alors, a peut étre trouve a partir de I’équation suivante :

(a- b)Qo,l(a )Ge,lle\h,l B aQ),z(a)Ge,z /G\h,z + bQ),3(a)Ge,3/G\h,3 =0 (IV.2- 8a)
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avec :

é Asp,z XKO,Au (1) yep,l
é Asp,l KO,Au (2) ep,Z

(= Y exf enid

(IV .2 - 8b)
, -1
b:gl_ sp,3 )( OAu (1) U
é Asp,l OAu (3) engg

Dans ce travail, nous avons aussi choisis la méthode d’un triple moniteur nu pour plusieurs
raisons que nous citons:

En tenant compte des considérations pratiques telles que le calcul de la propagation d’erreur,
il est préconisé d’appliquer laméthode *’triple moniteur nus’> avec **®Au, *zr et 9'zr,

En pratique, nous avons utilisés des fils (0.1% Au — Al) de 1 mm de diamétre les quels les
paramétres de sef shieding G, et Ge=1 et auss des feuilles minces de Zr de 127 um
d’épaisseur, avec Gy, =1, & Gg=0.983 pour le *Zr(ng et G¢=0.973 pour *Zr(n,g
(voir tableau 1V.2-1).

En plus pour des considérations de précision et d’exactitude qui présentent des avantages
pratiques, nous utilisons la combinaison Au+Zr ou les effets des vraies coincidences ne sont

pas prodwts (Concernant les railes gamma appropriées (198Au 411.8 keV ; P71 7242 e

97m

756.7 keV ; Zr/”""Nb : 743.3 keV).

En plus que les raies de ° Zr, d’énergie 724.2+756.7 keV sont différentes d’une maniére

significative de |a raie gamma d’énergie 743.3 keV de *Zr/*™Nb. Ceci donne la possibilité
d’utiliser la procédure du double comptage de Zr. Cependant les temps de mesure peuvent
étre laissé courts.

Notant, ¥Zr/*"™Nb (743.3 keV) = 1, %Zr (724.2 + 756.7 keV)=2 et **®Au (411.8 keV) = 3.

2.3.2. Expérience

De méme pour la préparation, I’irradiation et la mesure des moniteurs irradiés.

Pour le calcul la procédure appliquée est comme suivant:

§ Le calcul du facteur «b» de I’Eq. (IV.2-8b) est basé sur la masure de la feuille de
Zirconium (moniteur 1 : °“Zr/°"™Nb 743.3 keV) avec un temps de refroidissement trés court
et le fil Au-Al (moniteur 3 : *®Au 411.8 keV) & la distance de référence (11.7 cm) dont les

efficacités e, 1 et g,3 sont exactement connues.
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§Le calcul du facteur «a» deI’Eq. (1V.2-8b) est basé sur lamesure de la feuille Zr (pour le
moniteur 1 et 2), apres 2-3 jours. La spécificité du moniteur Zr réside dans ces deux
isotopes, dont les énergies des raies gamma sont trés proches, donc on peut considéré que
&1/ €,2=1, ceci permet dans ce cas, de faire la collection des spectres avec une courte

géométrie (distance source détecteur).

Comme dans la méthode d’un multi moniteur couvert par Cd, les valeurs des efficacités
doivent étre précises pour la mesure des moniteurs et les effets des vraies coincidences sont
négligeables.

En prenant en compte toutes ces considérations et en appliquant les équations (1V.2-8a) et
(IV.2-8b), lavaleur obtenue du paramétre a est 0.055.

Donc, pour le calcul du paramétre f nous remplagons a dans I’éguation (1V.1-9) ou la valeur
obtenue est 18.95.

2.3.3. Analyses et discussion

Quant au nombre de moniteurs et I’étendue de leurs énergies de référence, les mémes
conclusions que celles mentionnées pour |laméthode couvercle Cd et rgpport Cd.
Comme mentionné dans la partie expérimentale, les isotopes appropriés tel que **’Au, en
combinaison avec deux isotopes Zr est un cas favorable, en plus Zr peut servir comme un
moniteur de rapport de flux.
En plus des avantages cités précédemment, aucun des moniteurs de I’ensemble **’Au-%zr-
%7r n’émettent des raies gamma en cascade, par conséquent, aucun effet de coincidence ne
devrait étre corrigé pour de petites distances.
Le facteur f peut ére obtenu comme dans les méthodes précédentes mais qu’avec a = 0.055,
donc f =18.93
On peut auss calculé f apartir de I’équation (1V.1-10) [méthode Bi isotopique nu; Zr]
Lavaleur def =21.75

Les résultats obtenus de f et a pour les différentes méthodes sont rassemblés dans le tableau
IV.2-3.

Tableau 1V.2-4 : les parameétres du flux neutronique obtenus par différentes méthodes

méthode couverture | triple moniteur
rapport Cd cd P nu Bi isotopique nu Zr moyenne
paramétre
a 0.0336 0.045 0.055 - 0.045+ 0.01
f 19.54 19.25 18.93 21.75 2050+ 1.8
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2.4. Conclusion

Nous estimons que les valeurs de a obtenues par les différentes méthodes sont étroitement
proches dont la valeur moyenne est de I’ordre 0.045 dans un intervalle d’erreur de 22%.
La valeur d’erreur est analytiquement comparable avec celle obtenue dans le réacteur
JRR-3M Vietnam [Dun et al., 2003] donc elle estimée acceptable.

Les mémes conclusions sont tirées pour le paramétre f ou la valeur moyenne est de I’ordre

20.50 dansunintervalle d’erreur 8.7%.
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CHAPITRE V. VALIDATION DE L'IMPLEMENTATION DE LA METHODE
KO-NAA PAR DES STANDARDS SRM

1. Introduction

Deux standards SRM Soil-7 et GSV-4 ont été utilisés pour évaluer la qualité des résultats
analytiques obtenus par méthode ko-INAA au réacteur Es Salam.
Il important de noter que le standard Soil7 [Sar et al., 98, Dun et al., 2003, Nya et al., 2003]
et commandé pour la vérification des résultats obtenus de la calibration du site d’irradiation

et de mesure.

2. Expérience

2.1. Préparation des échantillons

La masse pesée des moniteurs Au 0.1%-Al est de 5.4 mg et des standards SRM est dans
I’intervalle 80-120 mg.
Trois exemplaires de chague type de standard Soil-7 et GSV-4 avec les moniteurs d’Or sont

placés dans |a capsule d’irradiation afin d’étre irradiés.

2.2. lrradiation

02 n.em?2.s?! comme

Lacapsule d’irradiation est exposée dans un flux thermique 4.77 1
indiqué dans le tableau V.2-1 pendant 39 minutes dans le canal étudié.
Pour des raisons ana ytiques, le volume des standards et du moniteur doit étre pris plus petit

que possible afin de réduire les effets de self shielding des neutrons et I’ atténuation gamma.

Tableau V.2-1 : Leflux neutronique du canal et ses caractéristiques

Flux des neutrons thermiques
fin, NeM’.st

Cand d’irradiation  0.045 20.5 4.77 102

Site a f (fu/fe)

2.3. Mesure et anadyse des spectres

La collection des spectres est effectuée a I’aide d’un spectrométre gamma équipé d’un
micro-ordinateur, voir Chap. Ill, le détecteur Ge(HP) est alimenté par une tension de
polarisation + 4000 V, et sa résolution est de 1.8 keV (FWHM) a I’énergie gamma
1332.5 keV du ®Co.
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Les standards et le comparateur sont mesurés ala distance référence 11.7 cm. Les corrections

des vraies coincidences de sommation a cette position ne sont pas considérées.

Nous avons effectués plusieurs compagnes d’anal yse pour |le dosage des éléments ayant des
périodes moyennes et longues. Par contre le dosage des éléments caractérisés par des courtes
demi-vies doit ére effectué dans un canal lié a un systeme pneumatique.

Aprés des temps de refroidissement variant entre 25 heures et 12 jours comme indiqué dans
letableau V.2-2.

Tableau V.2-2 : Classification des radionucl éide basée sur e temps d’irradiation (t;), la demi vie (Ty5),
temps de refroidissement (t4) et le temps de comptage (t.)

Radionucléide t Tip ty te

BAs, 2K, 82Br, ?Eu, °Ga, ®Mn, °Sm, Na 39 mn 2-46h 25-27h 40 mn

l4lC lBle 147Nd 175Yb 177Lu lGOTb l“OLa,
18274, 133Ba, “Ca, 233Th(Pa) 6°Co 51Cr ¥Cs,  39mn  jours-ans 7-12j 13h
59Fe 239U(Np) GSZn 46SC 124Sb

2.4. Calcul

Les surface des pics correspondent a la différences des photo pics (ligne raie gamma) sont
calculés par la somme des coups sous le pic et la soustraction du bruit de fond.
La surface du pic est convertie aux taux de comptage spécifiques (As) voir I’Eq (1.2-3) du
premier chapitre. Donc la concentration de I’élément en g/g est calculée suivant I’Eq. (1.3-17).
Ou Ag,a €st le taux de comptage spécifique de I’élément dans I’échantillon normalisé par
gramme, Asp,mest le taux de comptage spécifique de 1%8Au par gramme du comparateur.

Puisque le volume des échantillons utilisés dans ce travail est petit, les effets de

self- shidding sont considérés négligeables. Les données nucléaires employées dans cette
étude sont prises des références [Jac. 2003, KAY ZERO LIBRARY] présentées en Annexe.
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3. Résultats et discussion

Le tableau V.2-1 montre les parametres du spectre neutronique du cana éudié.

Les concentrations é émentaires mesurées pour le standard environnemental Soil-7 AIEA sont
montrées dans le tableau V.2-3. Le tableau V.2-4 rapporte les concentrations €lémentaires du
standard biologique GSV-4.

Ces concentrations élémentaires sont les valeurs moyennes de trois mesures distinctes avec
leurs précisions calculées comme le pourcentage des déviations standards rel atives (DSR%).
La comparaison des concentrations élémentaires mesurées et certifiés (déviations % des
concentrations mesurées des valeurs certifiées) des deux SRMs (Soil-7 AIEA et GSV-4) est

montrée dans lesfigures V-1 et V-2.

Tableau V.2-3 : Concentrations é émentaires (en mg.kg™) mesurées et certifiées du standard Soil7

Elément AIEA - Soil 7 Elément AIEA - Soil 7
Va eur mesurée Vaeur Vaeur mesurée Vaeur certifiée
certifiée
As 14,2+ 05 134 + 0.8 Mn 680+ 64 631 + 29
Ba* 111,2+ 36.14 159 + 3.25 Na* 2600+ 10 2400 = 10
Br 72+ 04 7 £ 0.35 Nd* 40+ 10 30+6
Ca* 163087+ 724 16,3 £ 0.85 Rb 545+ 6.3 51 + 4.6
Ce 65+ 3.4 61 + 6.5 Sb 1,8+ 0.39 1,7+ 02
Co 8,32+ 0.39 89 + 0.89 Sc 8,7+ 0.3 83 +11
Cr 70+ 3.36 60 + 12.6 Sm 4,84+ 0.16 51 +0.36
Cs 525+ 0.37 54 + 0.76 Ta 0,88+ 0.14 08 £0.2
Eu 1,02+ 0.03 1+ 0.2 Tb 0,6+ 0.2 06 +0.2
Fe 26900+ 900 25700+ 550 Th 85+ 05 82 +11
Ga* 10,36+ 0.59 10+ 2 U 2,3+ 04 2,6 £0.55
Hf 5,07+ 0.19 51 + 0.35 Yb 2,32+ 0.12 24 +0.35
K 14400 + 500 12100 + 700 Zn 105+5.9 104 £ 6.2
La 28,54+ 0.97 28 £ 1.2
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Tableau V.2-4 : Concentrations é émentaires (en mg.kg™) mesurées et certifiées du standard GSV-4

Rapport

NB :

Chinois - GSV4
Elément
Vaeur mesurée Vaeur certifiée
As 0,31+ 0.03 0,28 +0.03
Ba 50,9+ 16.2 58+ 3
Br 3,340+ 0.2 34+04
Cs 0,22 + 0.03 0,29+ 0.02
Eu 0,013+ 0.02 0,018 + 0.002
K 1,86 + 0.06 1,66 + 0.06
La 0,58 + 0.05 0,6 £ 0.03
Mn 1239+ 35 1240 + 40
Rb 77+ 4 74+ 4
Sc 0,081+ 0.009 0,085 + 0.009
Sm 0,06 + 0.009 0,085+ 0.017
Zn 256+23 26,3+ 0.9
+ Vadeurs mesurées —a— Valeurs certifiées
1,80
1,60 |
|
+ 10%
20 - - ry
' , = Y :'T]_-._].—- * I:+III I—
00 I_f_l_ b % }_H_I_I_W — 3
l T P
0801 “ J- | 1 10%
0,60 | J
0,40
0,20 2\%\5\ \8\8\0\8\:\ T \E\x\m\c?ﬁ\%\n\ﬁ\bﬂ\ \M\D\E\D\D\C\
ko X oD%k iS5 g GFFFER2SR
Elément

Fig.V-1. Comparaison des résultas expérimentaux ko-NAA et certifiés du Sail 7

les valeurs des éléments indexe par (*) sont non certifies
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Fig.V-2. Comparaison des résultas expérimentaux ko-NAA et certifiés du GSV4

4. Conclusion

La standardisation ko-NAA est adoptée dans le réacteur Es-Sdam en utilisant un canal
d’irradiation. La validation de la méthode avec les valeurs f et a que nous avons obtenus
montre une bonne concordance entre les valeurs mesurées et certifiées pour les deux SRM.

En effet, la procédure d’anayse multi élémentaire basée sur la méthode ko-NAA permet de
déterminer simultanément la concentration de 27 ééments (As, Ba, Br, Ca, Ce, Co, Cr, Eu,
Fe, Ga, Hf, K, La, Lu, Mn, Na, Nd, Rb, Sb, Sc, Sm, Th, Ta, Th, U, Yb, Zn).

Les résultats préiminaires révélent que la méthode ko-NAA éablie dans le réacteur Es

Salam peut étre considérée comme une méthode de standardisation de NAA fiable et en

méme temps accessible pour des applications pratiques.
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Conclusion

L analyse par activation neutronique (AAN) est une technique compétitive, elle nous permet
donc d’analyser - avec précision - simultanément un grand nombre d’éément.

Depuis plusieurs années notre laboratoire utilise la méthode relative qui nécessite I’emploi des
standards de référence. Cette obligation est considérée comme un désavantage, puisque ces
standards sont chers et ne pas toujours disponibles. En plus, la détermination des éléments est
conditionnée par les ééments existant dans le standard, dors que d’autres ééments (pics)
présentés dans le spectre gamma de I’échantillon irradié ne peuvent étre dosés a cause de
I’absence de ces pics dans le standard. Pour toutes ces raisons, nous avons optés pour
implémenter la méthode ko-NAA.

En effet, cette méthode n’exige pas I’ utilisation des standards et elle permet le dosage de tous
les pics existants dans le spectre.

Les paramétres a, f et Qop(a) liés a la méthode ko-NAA sont déterminés expérimentalement
dans |e réacteur Es Salam en plus la détermination de la courbe I’efficacité de détection ¢, du
détecteur Ge(HP) en utilisant un ensemble de sources gamma de calibration.

Aprés la détermination des paramétres, nous avons validé les résultats obtenus par les
standards de référence. La comparaison entre les valeurs des concentrations certifiées et celles
calculées par ko-NAA montre une grande concordance.

Cependant, nous estimons sur la base de [|’évaluation des résultats obtenus que
I’implémentation de la méthode de standardisation et fiable (donne des résultats acceptables)
et disponible pour des gpplications pratiques.

Nous espérons dans le futur, développer la méthode ko-NAA dans la plupart des canaux
expé&rimentaux du réacteur Es-Salam afin d’exploiter le spectre neutronique dans de
différentes positions.
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Annexe

Tableau (1) : Les données nucléaires utilisées dans cetravail (library KAYZERO 2003)

€ ément nucléde Energie(keV) Qo0 Er (eV) K0,Au ! nce(z[;i); ude
As As76 559,1 13,6 106 4,83E-02 1,60E+00
As As76 657,1 13,6 106 6,61E-03
Ba Bal31 496,3 24,8 69,9 6,48E-05 1,40E+00
Br Brg2m 554,3 19,3 152 2,38E-02 1,10E+00
Br Brg2m 698,08 19,3 152 9,38E-03 9,00E-01
Br Brg2m 776,5 19,3 152 2,76E-02 8,00E-01
Ca Cad7 1297,1 1,3 1330000 9,54E-07 1,70E+00
Ce Cel4l 145,4 0,83 7200 3,66E-03 9,00E-01
Co Co60 1173,2 1,993 136 1,32 0,4
Co Co60 1332,5 1,993 136 1,32 0,4
Cr Cr51 320,1 0,53 7530 2,62E-03 5,00E-01
Cs Csl34 604,7 12,7 9,3 4,76E-01 2,00E+00
Cs Csl34 795,8 12,7 9,3 4,15E-01 2,00E+00
Eu Eul52 841,63 0,54 0,4 3,02E-02 0,00E+00
Fe Fe59 1099,3 0,975 637 7,77E-05 5,00E-01
Fe Fe59 1291,6 0,975 637 5,93E-05 4,00E-01
Ga Gar2 834 6,69 154 5,23E-02 6,00E-01
Hf Hf181 133 2,52 115 2,37E-02 6,00E-01
Hf Hf181 345,9 2,52 115 7,93E-03
Hf Hf181 482,2 2,52 115 4,56E-02 9,00E-01
Ho Hol166 80,6 10,9 12,3 4,94E-02
K K42 1524,7 0,97 2960 9,46E-04 6,00E-01
K K42 312,76 0,97 2960 7,46E-04
La Lal40 487,02 1,24 76 6,37E-02 9,00E-01
La Lal40 815,8 1,24 76 3,32E-02 6,00E-01
La Lal40 1596,21 1,24 76 1,34E-01 1,10E+00
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Lu

Mn

Mn

Na

Nd

Rb

8

Sm

Ta

Tb

Th

Th

Yb

Yb

zZn

Lul77*
Mn56
Mn56
Na24

Nd147
Rb86
Sh124
Sc46
Sc46

Sm153
Tal82

Th160
Pa233
Pa233
U239/Np239
U239/Np239
Yb175
Yb175

Zn65

208,4
846,8
1810,7
1368,6
531
1077
1691
889,3
1120,5
103,2
1221,4
879,4
300,1
311,9
228,2
277,6
282,5
396,3

1115,5

1,67
1,053
1,053

0,59

14,8
28,8
043
043
14,4
333
17,9
11,5
11,5
103,4
103,4
0,46
0,46

1,908

0,158
468
468
3380
874
839
28,2
5130
5130
85
10,4
18,1
54,4
54,4
16,9
16,9
602
602

2560

7,14E-02
4,96E-01
1,35E-01
4,68E-02
4,56E-04
7,65E-04
1,41E-02
1,22
1,22
2,31E-01
6,45E-02
9,42E-02
4,37E-03
2,52E-02
2,76E-03
3,40E-03
1,46E-02
3,12E-02

5,72E-03

0,00E+00
6,00E-01
4,00E-01
6,00E-01
1,10E+00
1,00E+00
1,10E+00
04
1,1
4,00E-01
8,00E-01
9,00E-01
3,00E-01

5,00E-01

8,00E-01
3,00E-01
6,00E-01

4,00E-01
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Abstract

In recent years the ko-NAA method has been applied and developed at the 15 MW Es-Salam
research reactor, which includes:

1. The detection efficiency calibration of gamma spectrometer used in ko-NAA,

2. The determination of reactor neutron spectrum parameters such as a and f factors in the

irradiation channel,

3. The validation of the developed ko-NAA procedure by analysing some SRMs, namely

AIEA-S0il 7 and GSV4 Chinese.
The analysis results obtained by ko-NAA with 27 dements of Soil-7 standard and 14 elements
of GSV-4standard were compared with certified values.
The analysis results with ko-NAA 27 dements of Soil-7 standard and 14 elements of GSV-4
standard compared with certified values.

The analysis results showed the deviations between experimental and certified values were
mostly less than 10%.

The ko-NAA procedure established at Es-Salam research reactor has been regarded as a
reliable standardization method of NAA and as available for practical applications.

Key words:
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Neutron flux, flux ratio and 1/E*? epithermal deviation parameters, neutron activation, NAA

method standardization, nuclear reactor, reference standards.
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Résumé

Durant les deux derniéres années la méthode ko-NAA a été développée et appliquée dans le
réacteur de recherche Es Salam, ce qui inclut :

1. Lacalibration de I’efficacité de détection du spectrométre gamma utilisé dans ko-NAA et
le rapport pic au total (P/T) pour corriger les effets des vraies coincidences des raies gamma
en cascade ;

2. La détermination expérimentale des paramétres du spectre neutronique du réacteur tels
que les facteurs a (déviation de la digtribution du spectre de neutrons épithermiques) et f
(rapport des flux thermique et épithermique) ;

3. Lavalidation de la méthode avec les valeurs mesurées de a et f, est vérifiée par I’analyse
de deux standards de référence matériels SRM, nommés GSV4 chinois et Soil-7 AIEA de
matrice organique et inorganique, respectivement.

Les réaultats obtenus par ko-NAA de vingt sept (27) déments du standard Soil-7 et quatorze
(14) éléments du standard GSV-4, sont compareés aux valeurs certifiées. En effet, les résultats
obtenus montrent des déviations entre les valeurs mesurées et certifiées dont la majorité des
casinférieure a10%.

La procédure ko-NAA est considérée comme méthode d'étalonnage de NAA fiable et
disponible pour des pratiques anal ytiques.

Motsclés:
Flux neutronique, paramétres: rgpport des flux et I’indice épithermique, activation

neutronique, standardisation de la méthode NAA, réacteur nucléaire, sandards de référence.
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