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Introduction 1

Introduction

Notre monde est radioactif ; plus de 60 radit#ides peuvent étre trouvés dans la
nature depuis sa création (éléments radioactifsis ¢peuvent étre classés en trois
catégoriesgénérales:

1. Primordial - d'avant la création de la Terre

2. Cosmo géniques - formée a la suite d'intiera& de rayons cosmiques

3. Produit par 'homme - formés en raison d@®as de 'homme

La radioactivité naturelle est présente dasgdehes, le sol et dans l'eau et dans

nos matériaux de construction.

La présence des radioéléments dans le solgmode deux sources principales: la
radioactivité naturelle, représentée principalenpest les familles radioactivédu,

2, #7Th et Iélément’K et par les radioéléments d'origines cosmiques.

Cette thése a pour but de déterminer qualdatént et quantitativement les
radioéléments présents dans I'environnement etipalement les éléments naturels.
Pour cela, nous avons étudié trois échantilodsux sables du sud Algérien:
Sable Mrara-Gibs- Sable Adrar et un fertilisanttelee dans le but de déterminer le

risque d'exposition de I'étre humain a ces diff@@gisources

- Le premier chapitre de ce mémoire est coisaarne recherche bibliographique
sur la radioactivité de I'environnement ainsi ceee différentes lois de décroissances

radioactives.

- Le second chapitre détaillera l'interactias gphotons avec la matiére : I"effet
photoélectrique, effet Compton et la création deggaCes trois phénoménes sont a

la base de la détection des rayonnements gamma.
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L'analyse par spectrométrie gamma, avec soffieent de précision, implique une
bonne connaissance de tous les constituants tail@ecde mesure.
Le troisiéme chapitre est réservé a l'étude descipes et du fonctionnement des

différents modules électroniques.

- Enfin, le quatriéme chapitre est consacré mesures effectuées sur les
échantillons et les résultats obtenus sur l'aétisjécifique des radionucléides pour
estimer le risque radioactif.



Chapitrel

Recherche bibliographique sur la
radioactivité de I'environnement

Introduction

La radioactivité est d'origine naturelle. L&gtalité des éléments présents sur
Terre, y compris les noyaux radioactifs, ont éténfs :

. Dans la phase de nucléosynthese aux premaianirs de l'univers, pour les
éléments légers (hydrogéne et hélium),

. Dans les étoiles, pour les éléments jusqu'aldier de I'explosion des étoiles,
marquant la fin de vie de celles-ci, pour les émau-dela du fer.

La radioactivité est a l'origine de l'apparitide la vie sur Terre.

C'est la chaleur qu'elle génére qui maintiemidyau terrestre sous forme liquide,
et qui a permis lors des éruptions volcaniquesraétion de I'atmosphére primitive
(protection contre les météorites, effet de semermliminuer les écarts thermiques
entre le jour et la nuit).

C'est aussi la radioactivité qui entretientcdanbustion au sein du soleil, par le

biais de la réaction thermonucléaire ou I'hydrogestetransformé en hélium
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1.1 Notions et définition

1.1.1 Rappels sur la structure de I'atome

Le noyau d'un atome est constitué par A nusléépartis en Z protons et A-Z
neutrons. Ces nucléons soumis a deux types desfoidectrostatiques répulsives
agissant entre les protons, des forces non éleatipses attractives, d’origine
spécifiguement nucléaire, agissant entre tous ledéons et leur conférant une
certaine énergie de liaison ,Eénergie qu'l faut dépenser pour les séparés

compléetement les un des autres.

Les trois parametres A, Z, Béfinissent un type de noyau et par suite d'atome.

On dit gqu'ils définissent un nuclide.

Alome 3

;om“ @-

Proton lectr
Neutron € -

FIG. 1.1- Structure d'un noyau atomique
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1.1.2 Classification des noyaux:

Les noyaux ayant le méme nombre Z de protappsllent des isotope: ‘504,
804, 50,
Les noyaux ayant le méme nombre N de neutrappsllent des isotone: ’5-"-'8,
J.EEB

Les noyaux ayant le méme nombre A de nucléons slleppdes isobares;zAr ,,,

1eCa .o On peut noter que plusieurs isotopes d'un m@&Emeeét chimique sont
naturellement présents dans l'atmosphére. Ainsarlgone que l'on trouve dans le
CO, par exemple, est réparti de la maniére suivante :
« 98,89% d¢ "if1 (stable)
«1,11 % de “2C1 (stable) o

Itf

>

et une infime fraction di*;€1 (radioactif de périod8Bans) : le rappol 'Ef vaut
1.3*107%

Le carbone est fixé par les étres vivants eleaetrouve par exemple dans la
cellulose des arbres, créée lors de la photosyathssi, le bois d'un arbre est
naturellement radioactif. C'est cette propriété tiesus vivants a fixer le GQdonc

le *2C) qui est & l'origine de la méthode de datatianl@ carbone 14.
Plus surprenant, le corps humain est lui auessirellement radioactif !

La radioactivité du corps humain provient d@tasence en son sein de deux

radioéléments d'origine naturelle, le potassiume#le carbone-14, a l'origine de

8000 désintégrations par seconde.
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1.1.3 La stabilité des noyaux

Pour trouver la relation entre le nombre detgmie Z et le nombre de neutrons

A-Z il faut tracer un graphe qui représente le na@ben fonction A-Z [5]

B oy Eabies

wrma ralean  § .!

[ ] e Tl s T

-
- - Tr—r ® T

.,_
a T T T T T = -

FIG. 1-2- Le diagramme de stabilité

On s'apercoit que les atomes existants, qgoilsnt naturels ou artificiels, qu'ils
soient stables ou radioactifs ; se regroupent auttune ligne qui voisine de la
bissectrice pour Z (15, s'en écarte progressivemertdela ; le nombre de neutrons
A-Z tend a devenir sensiblement supérieur au noidmeton Z lorsque la masse du
noyau croit.

Les isotope d'un méme élément sont placés reimé&me droite verticale dont
la portion inférieur correspond a un exces retigiprotons, et la portion supérieure a
un exces relatif de neutrons .les atomes de mémbneode masse A ou isobare, se

trouvent situé sur une méme droite perpendicutleebissectrice.
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FIG. 1.3- Courbe d'Aston

Cette courbe ne fait apparaitre que les nogtables (vallée de stabilité rouge
du diagramme précédent) et montre que parmi ceauxastables, ils le sont plus ou
moins fortement:

* en effet, il apparait que les noyaux pourgleds les nucléons sont les plus
fortement liés entre eux (énergie de liaison palémn maximale en valeur absolue),
sont ceux avec entre 18 et 190 nucléons environe(zi#limitée par les pointillés
verts)

* en revanche, les noyaux plus petits (A<18iremy sont stables mais moins
que les précédents (leur énergie de liaison paéomicest plus faible que pour les
autres (en valeur absolue). Il est donc possiblesiéaire fusionner entre eux afin

gu'ils forment des noyaux plus stables (avec desy&s de cohésion supérieures)

* de méme, les noyaux trop gros (190asse aatoA%255 environ), sont
stables mais moins que les premiers cités. On suoitla courbe que I'énergie de
liaison par nucléon peut en dessous dun certainl g8 valeur absolue (8
MeV/nucléon) pour A supérieur a 190. Il sera domsgible de les casser (fission

nucléaire) en noyaux plus légers et plus stakigs. [
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1.1.4 Ordres de grandeur

On va comparer les grandeurs physiques du matateique avec celles du

monde subatomique.

Echelles de distance (1 : 19
La taille des atomes est de l'ordre dé®1® ou 1 A.

La taille des noyaux est de I'ordre d&"1@n ou 1 fermi (fm).

Echelle de masse volumique (1 : 1%

La quasi totalité de la masse d'un atome esterdrée dans le noyau. Pour rendre
compte de la compacité du noyau, on peut comparenasse d'un volume d'un
centimétre cube (un dé a coudre) rempli d'atomdsrdet de noyaux de fer :

« Masse d'un chd'atomes de fer : 7,874 g

« Masse d'un cinde noyaux de fer 2,125 x 1014 g soit plus de r2diions de
tonnes dans un dé a coudre !!! On peut trouver tamsers des objets aussi denses,
sous la forme d'étoiles a neutrons.

Echelle dénergie (1 : 1@

Si compare les énergies en jeu au sein deseat@ndes noyaux d'atomes, on
observe que I'énergie de liaison des électronsogawnest environ un million de fois
plus petite que I'énergie de liaison qui assuoelesion des protons et des neutrons

au sein du noyau.
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1.1.4 L'état radioactif :

Bref historique :

La radioactivité n'a pas été inventée par limemElle a été découverte, il y a un
peu plus d'un siécle, en 1896, par le physiciemcis Henri Becquerel. Ce dernier
cherchait a savoir si les rayons qu'émettaienséds fluorescents d'uranium étaient
les mémes que les rayons X découverts en 1895 plaeliY Roentgen, physicien
allemand. Il pensait que les sels d'uranium, apx&sr été excités par la lumiere,
émettaient ces rayons X. Quelle ne fut pas sa serforsqu'a Paris, en mars 1896, il
découvrit que le film photographigue avait été ipgsionné sans avoir été exposé a
la lumiere du soleil, Il en conclut que luraniummeitait spontanément et sans
s'épuiser des rayonnements invisibles, difféererds thyons X. Le phénomene
découvert est appelé radioactivité (du latin radiwayon). A la suite des travaux
d'Henri Becquerel, Pierre et Marie Curie isolerent1898 le polonium et le radium,

des éléments radioactifs inconnus présents danmézai d'uranium.

C'est quoi la radioactivité ?

Certains des noyaux d'atome que nous pouvor®maer dans la nature sont
instables : ils présentent un excés de particulesops ou neutrons ou les deux qui
les conduisent a se transformer en d'autres nogdatgmes. On dit qu'ils sont
radioactifs car leur transformation s'accompagnéédassion de rayonnements dont
la nature et les propriétés sont variables, eniquéier leur pouvoir de pénétration
dans les organismes vivants.

La radioactivité ne concernant que le noyaua les électrons, les propriétés

chimiques des isotopes radioactifs sont les mémesacglles des isotopes stables.
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Exemple : De noyau radioactif en noyau radioactif, l'urani288 tend a se

transformer en une forme stable, le plomb 206.

L'isotope 12 du carbone C n'est pas radioddiope 14 du carbone l'est.

L'hydrogéne posséde 3 isotopes qui ont 0, Ineufrons.[19]

JI-I'Jr}' LHIrertiiimn ;'r:l ‘-II

L 'hvdrogéne \H Le tritium « T » *H

FIG. 1.4- Les isotopes

Un élément chimique peut avoir a la fois deddpes radioactifs et des isotopes

non radioactifs. [3]

1.1.6 Les mesures de la radioactivité

Le becquerel (BQ)

Un échantillon radioactif se caractérise pan aotivité qui est le nombre de
désintégrations de noyaux radioactifs par seconilesa produisent en son sein.
L'unité d'activité est le becquerel, de symbole Bq.

1 Bg = 1 désintégration par seconde.
Cette unité est tres petite. L'activité de sesiradioactives s'exprimera donc le

plus souvent en multiples du becquerel :
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* le kilobecquerel (kBg) = 1 000 Bq,

* le mégabecquerel (MBq) = 1 million de Bq,

* le gigabecquerel (GBQq) = 1 milliard de Bq,

* le térabecquerel (TBqg) = 1 000 milliards de Bg.

Le gray (Gy)

Cette unité permet de mesurer la quantité germaements absorbés -- ou dose
absorbée par un organisme ou un objet exposé awonmaments. Le gray a
remplacé le rad en 1986.

» 1 gray =100 rads = 1 joule par kilo de matigradiee.

Le sievert (Sv)

Les effets biologiques des rayonnements susrganisme exposeé (selon sa nature
et les organes exposés) se mesurent en sievertexgriment également en
"équivalent de dose". L'unité la plus courante lesmilli sievert, ou millieme de

sievert.

Le curie (Ci)

L'ancienne unité de mesure de la radioactie#e le curie (Ci). Le curie avait
été defini comme l'activité de 1 gramme de radi@i@mnent naturel que l'on trouve
dans les sols avec l'uranium. Cette unité est lmegu@lus grande que le becquerel
car, dans un gramme de radium, il se produit 3fandt de désintégrations par

seconde. Donc un curie est égal a 37 milliardsedquerels. [2]

Pour détecter et mesurer les rayonnementspanies isotopes radioactifs, on
dispose de différents types de détecteurs pargudds les tubes compteurs a gaz
(compteur proportionnel, Geiger-Mller, chambreomi$ation), les scintillateurs

couplés a des photomultiplicateurs, les semi-camdus (silicium, germanium...).
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Ces détecteurs sont extrémement sensibles surem¢ couramment des
activités un million de fois inférieures aux nivgayui pourraient avoir des effets sur

notre santé.

1.1.7 Bilan dénergie de masse

Lors d'une réaction nucléaire spontanée, lasenates particules dans I'état
initial est supérieure a la masse des produitsdmtégration.
Exemples :

» désintégration alpha :
“aPo —7Pb e avecty, >Me 4 m,
» désintégra iorp™:
= [= -
2o — SN+ € +vavec Mgy > My +Me.

« fission spontanée :

“25Cf — "LiBa+ "Moo avec mgr > Mg+ My,

1.1.8 Les différents modes de radioactivité

Tous les rayonnements radioactifs trouvent gmurce dans des modifications
de la structure du noyau de l'atome ; c'est pourtpo parle de phénoménes de
désintégrations nucléaires.

Le retour a la stabilité s'effectue par desindégrations alpha, béta, capture

électronique, ou encore par émission gamma. [2]
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FIG. 1.5- Déplacements sur la carte des noyaux lodes désintégrations

radioactives

L'émission alpha

C’est le mode de désintégration que subisesmadyaux lourds qui se situent dans

la zone 3, par exempl “.72 .

La particule émise est un petit noyau : un moyhélium, formé de 2 protons et de

2 neutrons, issu de la désintégration d'un noyasi gros :
4x - 2(ip) +2(4n)

e ] ﬂ.l

Exempleé : - Rn —» _'~‘ Pa" ‘JW
4 R B4

FIG. 1.5- I'’émission alpha

13
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Le noyau se transforme donc de la maniére stéva
A A-4 4
7X - 7Y+ SHe (1.2)

Les rayons alpha sont arrétés par les coucherficielles de la peau.

Ce n'est pas une transformation isobarique.

Le diagramme d'énergie de ce rayonnement espectre de raie.

Lors d'une émission a par un noyau de la pgaiehe de la zone 3, on aboutit a
un noyau qui se situe dans la zone 1 et qui acarémet un rayonnemefit.

C’est une radioactivité produite par l'interactforte

Décroissancep
La décroissandg concerne les noyaux instables riches en protorehaeutrons.
Ce type de transformation peut se trouver sous pleaoessus différents :
Décroissancp

Décroissancp’

La désintégration béta moing’

C’est celle que subissent les noyaux qui sgesit dans la zone 1 et la partie
gauche de la zone 3 ; ces 2 zones traduisent &s ekcneutrons, par exemplé't
par rapport &l stable ; [5]

En conséquence, la désintégration béta moiost €lé la maniére suivante :

mn- Je+lp+v (1.3)

Ne Il s'agit de I'émission a partir d'un neutrénl:
D’un électron _Qe) aussi appelé particufe

D'un proton ¢p) pour équilibrer les charges ;
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D’un antineutrino électroniqug ) en raison lbés de conservation de I'énergie,
de la quantité de mouvement et de la charge éeetriL'antineutrino est une
particule de masse infiniment petite et neutre.

Le noyau se transforme donc de la maniere steva
A A
7X- ,9Y+ e+ v, (1.4)

C’est une transformation isobarique puisque le mendle masse A est inchangé ;

le diagramme d'énergie de ce rayonnement qoorebs a une émission selon un
spectre avec peu de particules émises avec l'énaaximale de 1,71 MeV et une
énergie moyenne de I'ensemble des particules airors de 0,69 MeV, soit le tiers
de I'énergie maximale ;

C’est une radioactivité produite par l'interatfaible

La désintégration béta plusp’
C’est celle gue subissent les noyaux qui seesitdans la zone 2 ou I'on observe
un excés de protons, par exempfd); elle s'écrit de la maniére suivante : [5]

p- Je+in+dv (1.5)

Il s'agit de I'émission a partir d'un prot :#( ):
D’un anti-électron -1 ) aussi appelé positorpouy
D’un neutron g ) ;

D’un neutrino électronique;*s . );
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) ] B B | N
Exemple : "7 o Te* +
33 Y

FIG. 1.6- Exemple sur la désintégration béta plus

Le noyau se transforme donc de la maniere suivante
A A
X- , Y+ e+ v, (1.6)

C’est aussi une transformation isobarique.

Le diagramme d'énergie de ce rayonnement essi ain spectre d'émission.
Cependant, on remarque qu'un certain nombre décylast sont émises pour les
faibles énergies (la courbe démarre a l'origine2leses). En effet, les particulps
subissent d'emblée une répulsion due aux chargatiyes des protons du noyau (a
linverse des particules b- qui subissent une cfora et nécessitent plus d'énergie
pour étre expulsées) ;

C’est une radioactivité produite par l'interactfaible.

Désexcitation gamma

Il arrive qu’'un noyau, produit par la désingggrn alpha ou béta d'un autre noyau,
se trouve dans un état excité, le nombre de nuglgoinle constitue est correct, mais
il a un trop plein d'énergie pour que l'édificetstiable. Le noyau se libére alors de

cet exces d'énergie en émettant un grain d'énkngimeuse .un photon.
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Les réarrangements de la structure du noyau qdéeoulent correspondent donc a
une désexcitation nucléaire : c'est lisomérismeéaire. Elle s'écrit de la maniére

suivante:
24X - 4x + dy (1.7)

Il s'agit d'un rayonnement électromagnétique que dppelle rayonnement gamma
ou photon gamma. Le rayonnement gamma n'apparait da'a la suite d'une
désintégrationd p’, p et C.E.).

C’est une transformation isobarique ;

Le diagramme d'énergie de ce rayonnement espectre de raie ;

L’énergie du photon g est égale a I'énergigcitiaion du noyau fils dont il est
issu et la gamme d'énergie de ce type de rayonnesen60 KeV < < 3 MeV;

C’est une radioactivité produite par l'interactélectromagnétique.

La distinction entre les rayonnements X et gamma:
- Les gammes d'énergie pour ces 2 types de ray @amesont :
10 KeV < EX émis aprés C.E. < 100 KeV
60 KeV < Eg< 3000 KeV
Cependant, I'énergie des rayons X peut atteildGeV lorsqu'ils sont émis par
freinage de particules de trés grande énergieiqirest
De plus, la distinction provient de ce que leargbs qui oscillent dans les 2 cas
(puisqu'il s'agit d'ondes électromagnétiques) sont
Des éleas proches du noyau dans le cas des rayons X

Des chargeicléaires dans le cas des raypns

La capture électronique (C.E.)
C’est un autre mode de désintégration que sebides noyaux qui se situent dans
la zone 2 ol I'on observe un excés de protonsexganple : 123] et* ;
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Elle correspond a la capture d'un électron gigpant au cortege électronique par
un proton du noyau. Si l'on se réfere a la striectle 'atome de Bohr, la probabilité
de capture est plus élevée pour les électrons cmuthe K que ceux de la couche L.
Elle s'écrit de la maniére suivante

o+ Je<ins v, (1.8)

Le noyau se transforme donc de la maniere suivante
A A
X+te— , 1Y+v, (1.9)

C’est aussi une transformation isobarique.

Les conditions énergétiques recuises pour la €ont moins strictes que pour
'émission p*. Lorsque les 2 modes sont possibles, la C.E. agirifée pour les
atomes lourds. En effet, plus I'élément est lopidds le noyau est volumineux (Z
éleve). Mais comme le rayon des orbites électrasigest indépendant de Z, les
électrons de la couche K sont plus proches du ndgaa plus facilement attractibles

C’est une radioactivité produite par l'interactfaible.

La caractéristique importante de la C.E. estllgus'accompagne d'une émission
d'un rayonnement de désexcitation consécutive aurarigement du cortege
électronique (celui-ci se réarrange de proche ethgr de maniére a combler la

lacune électronique) :

Ce rayonnement de désexcitation est soit I&amsd'un rayon X, soit I'émission

d'un électron Auger ;
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Les valeurs d'énergie des rayonnements X swoidridures a 100 keV (elles

dépendent de la valeur du numéro atomique Z patddonEy = 1% . [5]
1.1.9 Diagrammes de désintégration:

Le diagramme de la désintégratic*;;Css:— ‘i Bagt+e” +v est représenté ci-

dessous, Figure 1-7. [18]

L M |.| 5= ), 1D ans

(512 Moy
(94 6 Ta)

|' i
| Pl ]

I'l

a Ti& bl r
g = 1176 Me

¥ WG 2 BV

. JE—

13 'Ba (stable)

(34 %)

Schema de désmiégration o cdsnim |3

FIG. 1.7- Décroissance di*'Cs

« dans 94,6% des cas par émisBiatans un état excité ¢ 2452z

« dans 5,4% des cas par émisgiatans I'état fondamental *45a2s

Dans le premier cas, le bilan Q d'énergie de mestségal a 514 keV, cette
énergie étant partagée sous forme d'énergie aireétémtre les trois produits de

désintégratior 2¢7%z:, , e et neutrino. Le noyau de¢':¢F%: retourne a son
fondamental en émettant un photon de 662 keV
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Dans le deuxiéme cas, le bilan Q d'énergie aesmest égal a 1175,63 keV, cette

énergie étant partagée sous forme d'énergie aireétintre les trois produits de

désintégration “;¢%%ss, ,"est neutrino.

Lors d'une émission gamma, I'énergie d'excitatiomadyau E se dégage sous forme
d'énergie d'un rayon gamma &t d'énergie cinétique de recy &u noyau

E =Ey + Ep (1.10%

Les rayonnements gamma émis par les noyaux sardctéristiques du
radionucléide. A titre d'exemple BCo (E,=1132.51keV etE=1173.23keV), le
137Cs (§=661.62keV), Figure 1-8. [18]

-.:'IrE_I
' 9315%
all .
6.5%
o 1
T
} 0 0
?‘l IEH.
yo0 173 MeV v (100%) ho Q662 MeV v (BS%
790 133F Ma¥ oy 100%] Ba char. X=ruyi

FIG. 1.8- Décroissance d§°Co et*®*'Cs
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1.1.10 Les lois de la radioactivité:

La décroissance radioactive:

La loi de décroissance des noyaux radioacti&téaétablie expérimentalement en
1902 par Rutherford et Soddy.
Définition : Le nombre, dN, de désintégrations gaitks spontanées qui se
produisent dans une quantité donnée de matiereapenth temps infiniment petit,
dt, est proportionnel au nombre d'atomes radiga¢hf) et au temps (dt) selon la

relation :

Selon cette définition :

dN=-/.N.dt {1.11

Ou | est la constante radioactive et c'estcanactéristique du radionucléide.

Par intégration, on obtient :

Ni =Ng.exp(-4.1) (1.12)

Ou : N, est le nombre d'atomes radioactifs présentssadim initial
N;est le nombre d'atomes radioactifs présent adisgt

La période radioactive : T
La période radioactive d'un radionucléide, $t le temps nécessaire pour que la
moitié des atomes radioactifs présents initialersergoient désintégrés.

Au bout d'un temps t correspondant a une p&ribdon a donc :
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N
Ny = 7" = Ng.exp(1.T) (1.13)
Soit :
iT=In2 (114
Et donc :
0.693
T=—— (1.15)

i

1y
LY

| 3 W i Prmds

FIG. 1.9- La décroissance radioactive

La période radioactive d'un radionucléide es¢ garactéristique de celui-ci et sa
valeur est extrémement variable :

T
=

Exemple : 2272 (polonium) = 0,3. 10° seconde
212Th (thorium) = 1,4 16ans

Lactivité : A
L'activité A d'un radionucléide est le nombeedésintégrations qui se produisent
par unité de temps dans une quantité donnée d@eliomucléide.
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L'activité représente donc la vitesse de dégiation du radionucléide :

dN
= P73 (1.16)
Compte-tenu des relations (1) et (2), on obtient :
. 0.693,
A= AN = |——).N {(1.17}
I
On peut ainsi montrer que :
Ae = Ag.exp (- A.t) (1.18)

Donc l'activité diminue de moitié au bout d'yrériode.
L'unité est le becquerel (Bd)Bqg = 1 désintégration par seconde

L'ancienne unité encore tres utilisée est leeqiCi): 1 Ci = 3,7 16° Bq

La relation masse activité

D'apres la définition de l'activité, on peutedgue : une activité de 1 Bq est
l'activité d'une quantité de radionucléide dansuddlg le nombre moyen de
désintégrations par seconde est égal a 1.

La masse molaire M d'un radionucléide est lasmale N atomes

Ou N= nombre d'Avogadro = 6,02 .1023 ;

La masse m de N atomes correspondant a uné@etj est :

M.N
.'1” ) —— 1:1. 1{.]:'
Ny
Et d'aprés la relation :
0.693
A =A.N=|—).N (1.20

r
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M 5
ms=-— A ——=02410"%
N, "0.693 MAT (1.21)
Avec : m et M sont exprimés en gramme
A :en Bq

T : en seconde
Donc, la masse de radionucléide correspondamieaactivité donnée est d'autant
plus grande que :
La période du radionucléide est longue
Sa masse molaire est élevée
Période biologique et période effective
Un radionucléide ayant pénétré dans l'orgamipeut soit :
Se répartir de fagcon homogene dans toutahisge, par exemple : tritiufiNa,
36C|;
Soit se concentrer dans un ou plusieurs esgaibles, par exemple : 31| dans la

thyroide.

Dans le second cas, lélimination de lactivibéorporée s'effectue par la
combinaison de la décroissance radioactive du madiéide et de ['élimination
biologique propre a l'organe cible. En premiere ragimation, on peut considérer
que l'élimination biologique obéit a une loi expotielle de période biologique 4,
qui est le temps nécessaire pour que la moitié adgubntité d'une substance

introduite dans un organe en soit éliminée.

La loi globale peut alors s'écrire :

In2 In2
. -.III kf

A=Agexp T Ty (1.22)
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Et I'on définit une période effective, Te :

o .

= (1.23)
P +.'r1- { }

l--.1

1.2 Les chaines naturelles

L'utilisation d'une instrumentation dédiée augsures bas niveau ainsi que la
prise en compte des corrections d'auto atténugtémet d'optimiser nos mesures.
Toutefois, malgré de trés bonnes conditions de reggous les radionucléides ne
sont pas décelables en raison de l'absence démiggimma ou d'intensités
d'émission beaucoup trop faibles. Pour des mesd¥shantillon provenant de
I'environnement, il existe trois familles radioaes naturelles qui sont celles ),

23 et®*7Th, dont les caractéristiques sont détaillées ssdes.

Le potassium 40, dont lactivité est demandss, un isotope naturel dont
l'abondance isotopique est de 0,0117 % du potassaiarel. || se désintégre pour
89,14 % par émission béta moins vers le niveaudimertal dé°Ca et par capture
électronique vers*°Ar, pour 10,66 % vers le niveau du 1460 keV et p@20 %

vers le niveau fondamental. [7]

1.2.1 Famille de I'uranium 238

La famille d&°®U, présentée sur la figure, contient 14 radiondekiet constitue
la plus importante des trois familles. Parmi cediorsucléides, 6 ne sont pas
décelables (couleur orange) en raison de l'absdléreissions gamma ou en cas
d'intensités d'émission trés faibles. Cette fanuthatient 3 groupes, le groupe de
uranium, le groupe de 222Rn et le groupezﬁ)@b. Compte tenu des propriétés
chimiques différentes entre les thoriums et lesiuras, il est possible de rencontrer
une rupture de chaine au niveau des thoriums. Tamsitdes périodes courtes de
%%Th (24,1 jours) et d&'Pam (1,2 min) permettent un retour rapide a |'dayeil
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avec %, mais ceci n'est pas le cas@dé@ ni de®°Th qui ont des périodes trés
longues. Il est donc possible d'observer dansicaséa des activités différentes entre
le précurseur>®U et ses descendarftdu, 2*°Th, **Ra,**%b.

Le 222Rp, descendant d@’Ra est un gaz qui diffuse lentement au travers des
échantillons, et de ce fait provoque un déségailiadioactif avec ses descendants.
Le choix d'un conteneur étanche et de géométrie dééinie, permet aprées environ
un mois de stockage dans un tel conteneur, delir&tabéquilibre entré®Ra et ses
descendants jusqu'au groupe dtPb. Les descendants de 222RHPb et Bi,
présentent beaucoup d'émissions gamma qui permeatéedéterminer l'activité du
222Rn et de vérifier I'équilibre radioactif retraérentre®®Ra et les descendants du
groupe de 222Rn. L&"Pb est mesurable par spectrométrie gamma sur ealeai
46,54 keV.

Les autres radionucléides de la chaine ont érérgl suffisamment de raies

gamma pour pouvoir étre déterminés correctemeht. [9
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FIG. 1.10- Famille de l'uranium 238

1.2.2 Famille de l'uranium 235

La famille de*®U est présentée sur la figure 2 et comporte 13edelsnts. Tout
comme la famille dé°*U, les uraniums et les thoriums présentant des rgteés
chimiques différentes, on peut aussi avoir uneutetle chaine entf&U et *'Th
au cours du temps, due a des lessivages succ&amifsonséquent, il est possible de
ne pas trouver la méme activité entf®) et **'Pa et ses descendants. Compte tenu
de la faible période dé*'Th (1,06 j), celui-ci revient rapidement a ['édurié
radioactif avec son précursefifU. Cette chaine radioactive peut étre, a l'échelle
geologique, regroupée en un seul groupe, le grdteﬁ%lPa. Le®® est quant a lui

rattaché au groupe des uraniums en raison de epsigtés chimiques.
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La chaine dé**U peut donc étre représentée de la facon suividite:

Les radionucléides suivant$?’Ac, *'Th, *'Pa, **¥Fr, ?''Bi, *'Po et*'TI sont
difficilement quantifiables par spectrométrie gammnear ils possédent des raies
gamma avec des intensités d'émissions trés fadalebien interférant avec celles
d'autres radionucléides de mémes énergies maisimtieisses ce qui implique une
grande incertitude sur la capacité a déterminardetivité. Il est alors possible que
I'on ne puisse donner gu'une limite de détectioar ges radionucléides, les autres

devant pouvoir étre quantifiés plus précisémen

HiTH
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FIG. 1.11- Famille de l'uranium 235
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1.2.3 Famille du thorium 232

La famille de 232Th contient 11 radionucléideparmi ceux-ci, 212Po n'est pas

mesurable par spectrométrie gamma, car il n'esépasteur gamma. [9]
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FIG. 1.12- Famille du thorium 232

La chaine radioactive naturelle ¥&Th ne présente gqu'un seul groupe. Méme si

leurs propriétés chimiques sont différentes, I'ede des radionucléides se met

by

rapidement a ['équilibre, compte tenu des courtésioges des descendants,
comparativement aux échelles géologiques.
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De ce fait, cette chaine est la plus simpleaiter, méme si certains de ces
radionucléides ne sont pas faciles a déterminer gpactrométrie gamma. Ces

difficultés sont dues aux faibles intensités d'éiis gamma. C'est le cas

de€*?Th, ?®Ra, %°®Th, **®Ra, **Rn et*%Po. Pour ces radionucléides, on se contentera
de donner une limite de détection. Pour les autagsonucléides mesurables, on
s'assurera qu'ils sont a I'équilibre radioactify encertitudes prés, y compris pour

298T| qui présente un rapport d'embranchement de 3%,88ec¢’Bi.

1.3 Les rayonnements dorigine cosmique

Le rayonnement cosmique est divisé en deux ogamies : le rayonnement
primaire véhiculé par les rayons cosmiques d'aigivlaire ou galactique et le
rayonnement secondaire qui résulte de linteraaties rayons cosmiques avec les
constituants de l'atmosphere terrestre.

Annuellement, la dose effective de rayonnenoesimique recue par individu est
d'environ 0.38 mSv (38 mrem) mais elle varie cofrsidlement en fonction de
l'altitude. Ainsi, elle est d'environ 0.27 mSv aueau de la mer, d'environ 0.8 mSv a
2200 m (Mexico) et d'environ 2 mSv a 3900 m dladté (La Paz, Bolivie).

Les rayons cosmiques produisent également divelionucléides suite a leurs
interactions avec les molécules de l'atmospherglle abondant est le carbone-14
qui est également assimilé par l'organisme (tafit &gt vivant) et qui gé se effective

annuelle par personne d'environ 0.012 mSv.

1.4 La radioactivité artificielle

La population est exposée directement et iomireent a des sources de
radioactivité artificielles, il suffit de penserxaretombées des explosions nucléaires
en atmosphére. Mais il y en a quelques autres.



1. Recherche Bibliographique surla radioactivité d I’environnement 31

Parmi les sources directes il y a les instrusienédicaux de diagnostic et de
radiothérapie (appareil de radiographie, PET Setm). Ces radiations ionisantes
atteignent des doses effectives annuelles ose#iaenitre 0.4 et 1.6 mSv par an et par
personne pour les diagnostics et environ 0.7 m3vapaet par personne pour la
radiothérapie (en excluant les doses recues psurdéements des organes). Dans
les deux cas, les doses varient largement entre. pay

Les sources indirectes de radioactivité sonta® celles résultant de la libération
de radionucléides des suites du fonctionnement alown des accidents qui

surviennent dans les installations nucléaires esvit militaires.

Il'y a tout d'abord les tests des armes atogsigéalisés en atmosphere entre 1945
et la fin des années 1990, trés intenses durapédimde 1950-1960. De grandes
quantités de radionucléides ont été libérées daimdsphere jusque dans la
stratosphére ou ils ont été dispersés avant denbetotrés lentement sur tout le
globe. Un large spectre de produits de fusion disd®n fut libéré durant ces essais
mais les dépbts actuels sont essentiellement $nditdes radionucléides a longue vie
tel que le césium-137 et le strontium-90 dont laqué est voisine de 30 ans.

Juste avant l'accident de Tchernobyl par exenesd doses effectives moyennes
de césium-137 mesurées en Europe résultant des destarmes nucléaires étaient
d'environ 1000 Bg/m2 par an sur I'Europe occiden{&uéde jusque France et
Espagne et Sud de ['ltalie) et trois fois plus éesur 'Europe centrale. En 1998, aux
latitudes moyennes (40-50°N) ou I'exposition fup las importante, la dose effective
moyenne était d'environ 0.009 mSv par an et pasqgnere, essentiellement due au

césium-137.

Si on exclut les accidents survenus dans legales nucléaires, la seconde source
de radioactivité artificielle comprend la productia'énergie destinée a des fins
civiles et militaires (y compris tout le cycle deranium depuis son extraction dans

les mines, son enrichissement, son utilisation tesséacteurs, son retraitement,
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etc.), la fabrication des armes nucléaires, la petidn des radioisotopes, la réentrée
atmosphérique des satellites munis de pile a contieldes sources industrielles de

rayonnements (radiograp hie industrielle y compusléuire, stérilisation), etc.

Mis a part les accidents, la contribution de seurces est faible comparée aux
autres doses auxquelles nous sommes exposés.irAdasf années 1980/début 1990
les doses effectives générées par ces sourceentgatre 0.1 mSv et 0.0.2 mSv par
an et par habitant. Les populations vivantes peesed installations nucléaires ont
recu des doses plus élevées de l'ordre de 1 a 2@mmBqu'a quelques centaines de
mSv pres des grands sites de retraitement. [1]

Les accidents nucléaires

L'accident de Tchernobyl

Survenu en 1986 fut évidemment une dramatigueepéion a cette dose
d'exposition artificielle aux rayonnements ionisarfPour un dép 6t donné de césium-
137, la dose recue par la population a largemenie \ven fonction de nombreux
facteurs : le lieu, les habitudes des populatidesefnps passé a l'extérieur, le type
de batiment, les habitudes alimentaires, etcge kfes habitants, les caractéristiques

des surfaces et en particulier les terres et l&ta&gn sur lesquelles les poussiéres se
sont déposees, le climat, etc.

Les caractéristiques du sol et des végétauxartgment influencé le transfert de
césium du sol vers les plantes ou les animaux. [2ansas extrémes ont a relevé des
différences d'un facteur 10 a 100 ! Méme en congiid le méme aliment, on

obtient parfois des différentes d'un facteur 3 dansayon de 1000 km.
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FIG. 1.13- La centrale nucléaire dIndian Point (USA, 2 GWe) [18]

La centrale nucléaire d'Indian Point (USA, 2 §Wournit environ 40% de
I'électricité de la ville de New York. Elle fut déyictime d'un incident le 15 février
2000 et les Américains redoutent un attentat duetyyd septembre sur les
installations.

En 2004, si la contamination du lait ou desiégs en césium-137 était redevenue
trés faible voire négligeable (0.01 a 0.30 Bg/kag)sonsommation de certains gibiers
ou de baies sauvages restait limitée pour évitelégdasser les seuils sanitaires.

Devant des variations aussi importantes, stnfeas étonnant que les mesures
effectuées sur les échantillons par différentesmgpsoient aussi disparates que la

diversité de nos aliments.

On estime toutefois en moyenne qu'en 1998 & die césium-137 effective était
d'environ 1 a 2 mSv pour 1000 Bg/m2 par an et pasgnne, les plus faibles étant
évidemment relevées en Europe de I'Ouest (OuesfadBelgique, centre de

I'Angleterre, Ouest de la France, Espagne). Biendosalement les pics ont été 3 a



1. Recherche Bibliographique surla radioactivité d I’environnement 34

30 fois plus élevés durant des semaines sinon fdogtemps, occasionnant
probablement quelques cancers de la thyroide &tehee certains individus. Bien
qgue le lien de cause a effet ne puisse pas étrerdéim des indices vont dans ce
sens.

Les principaux accidents nucléaires

L'Europe connut malgré tout quelques incidegrtsres et des accidents ou il eut
une contamination importante dans linstallation uete exposition aigué des
travailleurs : incendie d'un silo a La Hague emnEeaen 1981 (Niveau 3), accident a
Saint-Laurent-des-Eaux en France en 1980 (Niveaet 4xcendie a la centrale de

Vandellos en Espagne en 1989.

Selon mes sources personnelles (des ingéreeuechniciens nucléaires retraités),
les centrales nucléaires ou les centres de reaheoch également connu des
incidents de Niveau de 2 souvent tenus sous siequasant des travailleurs au-dela
des limites légales d'exposition annuelle. Bien cgla soit trop tard pour le vérifier
aujourd'hui, je serais curieux de visiter les tosnd&nciens travailleurs du nucléaire

pour relever leur taux de radioactivité, aussi @arBelgique qu'en France.
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FIG. 1.14- La centrale de Three Mile Island (USA, 86 MWe)

Le 28 mars 1979, la centrale de Three Milenl@JSA, 816 MWe) connut un
accident de Niveau 5 avec la fusion partielle cact@ur N°.2. Douze membres du
personnel et environ 2000 civils furent trés fai@at contaminés. Deux réacteurs

sont aujourd'hui fermés (a l'avant-plan). Docungiate. [18]

Dans le monde, il y eut des centaines d'intgleh des dizaines d'accidents qu'il
est vain de citer. Pour les plus anciens, rappeeagement l'accident de Béryl de
Niveau 5 survenu le 1 mai 1962. La France réalisait deuxiéme essai souterrain
dans le Sahara quand la montagne devant contequiosion s'effondra et libéra un
nuage radioactif dans l'atmospheére ! Vraiment kaom@dsme des militaires Francais

est parfois sidérant !

Plus prés de nous, citons les événements sug\dems les centrales nucléaires de
Tokai-Mura et Mihama au Japon, respectivement &9 [Bliveau 4, 2 morts et 439
personnes irradiées) et en 2004 (5 morts), ainsidans les centrales américaines de
Three Mile Island (Niveau 5, 12 employés et 200discifaiblement contaminées,
dont voici une simulation) et d'American Atomicsuckon en 1979 (fuite avec

contamination de nourriture d'une école publiqueche par du tritium radioactif).
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Bien entendu nous avons tous en mémoire leragaufdu sous-marin russe
nucléaire Kursk en 2000 (explosion d'une torpiasila proue) et de I'explosion du
réacteur d'un second sous-marin russe pres devd&dk en 1985 (10 morts), sans
oublier I'accident de Niveau 7 de Tchernobyl en6l88 Ukraine, ou certains pays
comme la France une fois de plus se sont démarguméssous-estimant
volontairement le facteur météorologique alors de pays avait une longue

expérience des explosions nucléaires !

La raison n'avait donc rien de scientifiqueoet apprit bien plus tard que le
Gouvernement avait agit de la sorte pour préseygrréconomie et notamment son
agriculture... En attendant des milliers de cioilg été contaminés et ont contracté
un cancer. 500 d'entre eux poursuivent aujourdiBtat francais pour son attitude

criminelle. [18]



Chapitre 2

Interaction des photons et des
électrons avec la matiere

Introduction

D’une maniére générale on peut définir ayonnement ou radiation comme un
mode de propagation de l'énergie dans lespaces doume d'onde électro
magnétique ou de particule. Les rayonnements nevepeuétre détectés et
caractérisés que grace a leur interaction avec dtiera dans laquelle ils se
propagent. lls peuvent céder au milieu qu’ils traeat, la totalité ou une partie de

leur énergie au cours de ces interactions.
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2.1 Interaction des photons avec la matiere

2.1.1 Effet photoélectrique

C'est le processus d'absorption patame de la totalité de I'énergie,,Elu

photon incident.
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FIG. 2.1- lllustration de I'effet photo- électrique

Cette énergie est essentiellement communiquéen aélectron des couches
profondes de l'atome d'énergie de liaisgml est éjecté de sa couche électronique.
L'excédent d'énergie si excédent il y a, apparus forme d'énergie cinétique, T

communiquée a I'électron :

T, =E, — E, (2.1

L'effet photoélectrique ne peut donc existex giu'énergie apportée par le photon
est supérieure a I'énergie de liaison de I'électtoihest d'autant plus probable que
ces deux énergies sont proches. L'ionisation deoleche électronique est suivie

d'une réorganisation atomique dans laquelle desophdX de fluorescence et (ou)
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des électrons Auger sont émis. La figure suivdhistie I'effet photo-électrique pour

le cas de Iélément Potassium pour lequel I'énedge couches profondes
électroniques est de l'ordre de 2 eV. Pour un phatoident de 1.77 eV, il ne se
passe rien car I'énergie n'est pas assez élevéesgtoaire un électron. Au-dela, un
électron est arraché et sa vitesse maximale esilaiale en écrivant la conservation

de I'énergie :

E photon = hv

L%L -H:-lr

-
&

P s i &Y mescled o eecl slechion

Photoelectric effect

FIG. 2.2- L'effet photo-électrique et ses seuils, cas du pasium

Pour un photon de 2.25 eV, il reste 0.25 e\dravertir en énergie cinétique pour
I'électron de masse 511 keV, ce qui donme = 9.9 *10* et donc
v=2.96*10m/s.

Les électrons ayant des parcours relativemailes dans la matiere, on peut
considérer que leur énergie est totalement dépdaés le milieu. De plus les

photons accompagnant la réorganisation atomaniedes énergies relativement
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faibles et en tous cas dans la gamme des énemrigsthn des électrons du milieu

et ont une probabilité d'interaction importanteedt donc possible de récupérer la
quasi totalité voire toute I'énergie du photondeait sous forme d'énergie cinétique

d'électrons : il y a dans ce cas absorption tofhB3.

2.1.2 Effet Compton :
Découvert par le physicien américain Arthur liAd&Compton (1892-1962), I'effet

qui porte son nom décrit un phénomene touchansdiaition des rayons X.
Lorsqu'un photon a haute énergie (rayon X) entreodlision avec un électron, une
partie de I'énergie du photon est transféréeextiéin. Possédant moins d'énergie, le
photon présente alors une longueur d'onde supérieur

Cette découverte a contribué a confirmer laualite onde-particule » de la
lumiére, c'est-a-dire que, dans certaines conditiame onde lumineuse peut se

comporter comme une particule (photon)
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FIG. 2.3- Effet Compton : cas général et cas extréen
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Le photon incident interagit encore une foiscaun électron, mais cet électron a

une énergie de liaison beaucoup plus faible quei deipliqué dans leffet
photoélectrique.

La diffusion Compton concerne donc des élestnmoins liés.

L'électron cible est expulsé dans une directionnée: c'est I'électron Compton.
Le photon incident est quant a lui, diffusé dane dinection qui fait un ceratin angle
avec la direction de I'électron Compton.

Lorsque I'énergie du photon incident croitndigie emportée par I'électron
Compton devient de plus en plus importante par oapg celle du photon diffusé.
[10]

La diffusion de Compton

La diffusion de Compton est probablement un pescessus d'interaction du
photon le mieux connu. Lorsque I'énergie du phastrgrande par rapport a I'énergie
de liaison des électrons, ceux-ci se comportentnmns'ils étaient libres. La
diffusion inélastique de photons sur des électlibnss est ce fameux effet Compton

On a les relations suivantes:

hv  hv
— = —cos0 + pcos@ (2.1
c c
hv'
0 = - sin@ + p sing (2.2)

T = hv — hv' (2.3)
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Qui nous donnent:

p.ccosq = hv — hv'cos6 (2.4)

Et

p%c? (1 — cos*¢@) = (hv')?sin’0 (2.5)

En tenant compte de la relation relativisteeeptet T

p*c? =T(T + 2m,c?) (2.6)

Et quelques calculs, nous obtenons

T = hv'.y(1 - cosB) (2.7)

Avecy=hv/ m - cette équation peut se réécrire comme

C=21-2= hcz (1— cos0) (2.8)

v m

qui donne la relation entre le changement dgueur d'onde du photon provoqué
par la collision et l'angle de diffusidh.Si on remplace et vhE et v'=E, on
obtient

E
E = 1+y(1—cosB) (2.9)
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L'énergie transférée a ['électron est donnéecetie relation. Elle est maximale

lorsque québ=x, c’'est -a-dire lorsque cds-1 .0n obtient [10]

, 2
T, .. =2yE =E (1+§y) (2.10)
e = i
- 1\"',., .
L sl . - 1-"?\“-\. ‘
- o) |
E'- e v - ' t\:"x
- N \“k
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FIG. 2.4- Section efficace total de la diffusion d€ompton

Ces considérations cinématiques sont suffisaptaur une grand nombre de cas
pratiques en physique. Pour un traitement commetpour avoir des sections
efficaces théoriques, il faut utiliser pour I'étect la théorie relativiste de Dirac et les
équations de Klein et Nishina. La section efficdeediffusion Compton est [20]

d r 1 2(1 —cos)?
Te 7"2 <1+c0520+ v ) ) (2.11)

do " 2 TM+y(A—=cosO)2" 1+y(1—cos)
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Ou g est le rayon classique de I'électron. Cette seefificace intégréeg,

1+3y
(1+ 2y)?

1+y[2(1+y) 1 1
— 2 _= — —
O, = ane{ z [1+2y yln(1+ 2y) [+ 2yln(l +2y)

s }(2.12)

Est donnée dans la Fig. 2.4. Klein et Nishimh calculé deux parties de ces
sections efficaces, appelées la section efficacdifflesion og et la section efficace
d’absorption. est définie comme la fraction moyeded'énergie totale de I'électron
diffusé, tandis qu’est I'énergie moyenne transfé&électron de recul. On a la

relation suivante:

Pour calculew,, on forme

do, hv' do
= = - (2.13)
dQ hv dQ
Qui donnera aprés intégration:
1 20+ p)2y* -2y -1) 8y*
=nr? |51 +2y) + + 2.14
Ts = Mle|)3 n(1 +2y) Y2(1 + 2y)? 3(1 + 2y)° (2.14)

La section efficace d'absorption est simplemeadtulée a partir de la relation
(2.13).

Dans de nombreuses circonstances, le speétrergie des électrons Compton est
important. En utilisant les équations de Klein eésHiha, on peut obtenir, par unité

d'intervalle d'énergie dT

2 2

do,  mrg 24 s N s ( 2) (2.15)
dT  m,c%y? Y2 (1 —s)? 1-sC 7y '
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ou s=T /v . Cette distribution pour différentes énergiespd®tons incidents est
donnée dans la (Figure2 .5) [24]

hv = 0.5 MeaV

Relative intensily

Y% hv=10MeV
/1l hv = 15MeV
’.-' II.-"
L.
0 05 1 15

Energy e

FIG. 2.5- Distribution en énergie des électrons decul apres diffusion Compton
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FIG. 2.6- Section efficace de production de pairedans le plomb

2.1.3 La création de paires

Ce phénomene consiste en la disparitiom jghoton et la création d'un positron
et d'un électron. On parle aussi de matérialisadian photon en un électron et un
positron. C'est une réaction a seuil qui n'est pplesgiue pour des énergies des
photons incidents supérieures a.&n= 1.022 MeV. L'excédent d'énergie étant

emporté par I'électron et le positron sous forréeatgie cinétique:

1
E,,=E,_ = f(hv — 2m,c?) (2.16)
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Les lois de conservation de I'énergie etim@ulsion imposent la présence d'un
troisieme corps, en général un noyau atomique oélestron, qui par son recul

permet la conservation de limpulsion .La créatlerpaire ne peut donc pas se

produire dans le vide. Dans le cas de la créatierpdires dans le champ de

I'électron, le seuil de la réaction est alors.@r2.044MeV.

La production de paires dans le champl'éectron reste un phénomene
moins important que la création de paires dansidenp du noyau, c'est-a-dire que
pour une énergie donnée il se produira plutdt undyrction de paire dans le champ
du noyau que dans le champ de I'électron. La sedificace de création de paire
augmente comme z2 (sauf exception des métaux dseiticea comme le cuivre), ce
qui favorise cette interaction dans les matérimuwxds (figure) : pour atténuer de
moitié un faisceau de photons de 2 MeV par produoctie paires, il faut 80 cm de
germanium ou 51.2 cm de cuivre ou 11.2 cm de plomi381 cm d'aluminium. Ce
processus est le mode d'interaction dominant detoph a haute énergie, c'est-a-dire

pour des énergies supérieures a quelques dizandsey. [6]
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FIG. 2.7-Variation de la probabilité dinteraction par création de paires dans

différents matériaux

2.1.4 L'effet Rayleigh

Il s'agit de la diffusion cohérert'un photon par les atomes du matériau
sans transfert d'énergie : le photon diffusé adaenénergie que le photon incident
mais avec un changement de direction. Dans le aenuhi visible, c'est-a-dire pour
des énergies inférieures a quelques eV, la seeffiicace de diffusion Rayleigh est
inversement proportionnelle a la puissance quagriéta la longueur d'onde du
photon. Ainsi les photons de petite longueur d'aswd fortement diffusés alors que

les photons de grande longueur d'onde le sont lpesection efficace dépend aussi
de lindice de réfraction du milieu.

Dans le domaine d'énergie qui nousdresse, de 10 keV a 3 MeV, la
section efficace de diffusion Rayleigh est trésiigire aux sections efficaces des
autres processus d'interaction des photons aveatlare, de telle sorte que la
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diffusion Rayleigh est un mécanisme significatifquement a basse énergie. Plus le
milieu va contenir de centres diffuseurs, c'estra-plus la densité du milieu va étre
élevée, plus la diffusion Rayleigh va étre imporganPour que la moitié d'un

faisceau de photons de 600 keV soit diffuséeuil 8,4 cm de germanium ou 53,7

cm de cuivre ou 7,6 cm de plomb ou 643 cm d'alumini[6]

bl e F eEmi e

@hw i riiela]

FIG. 2.8-Variation de la probabilité d'interaction par diffusion Rayleigh dans

différents matériaux

2.1.5 Les probabilités dinteraction photon-matiére et les coefficients
d'atténuation

Si N, photons "éclairent” la face d'entrée d'un matédigpaisseur x, combien de
photons traverseront cette épaisseur de matéria interagir ? Pour répondre a

cette question on écrit tout d'abord les équatielagives a une épaisseur dx

dN = N(x +dx) — N(x) (2.17)
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dN = —uN(x)dx (2.18)
dN
— = —pdx (2.19)
InN = —ux + a ; a: constante (2.20)
N(x) = e #**a = @ g™ix (2.21)
Et
N(x=0)=N,= N(x) = Nye ™ (2.22)

p est le coefficient d'atténuation c'est-a-dire lelabilité pour un photon
d'interagir par unité de longueur de matériau e

Ce coefficient dépend de I'énergie du photodestcaractéristiques du matériau. Il
est la somme des différentes probabilités d'interaacles photons dans la matiere.

Les effets principaux étant photoélectrique, Comptbmatérialisation, nous avons :

B= Upe + U + Uy (2.23)

Nous examinons maintenant ['‘évolution des coeffisied'atténuation pour les

différents processus en fonction de I'énergie Ritoton.
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Bwolution de p. (effet Compton)

[t est inversement proportionnel a fle o 1/E.

He Jp= cte : quelque soit le milieu, ce rapport ne dépgue de E. Cette propriété
vient du fait que dans l'effet Compton linteract® lieu sur un électron "libre". La
probabilité de cette interaction est donc corréléa densité d'électrons dans le

milieu et donc a la densité du milieu

Ewlution de Hpe (effet photoélectrique)

-- Mpe diminue si E augmentefpe o 1/E° (en 1/E quand I'énergie est grande)

-- Mpe augmente siZ augmente :
.“pr A
Hpe o p

Hpe o pz5/ES
Cette probabilité dépend de I'énergie carctide mis en jeu est lié dans I'atome.
Pour arracher un électron il faut fournir au minimgon énergie de liaison. Cette
énergie est d'autant plus grande que le matérialo@sl et que I'électron est sur des

niveaux d'énergie profonds.

Bwolution de ffm (matérialisation)

Ce coefficient est nul si I'énergie E du photsh inférieure a 1,022 MeV : c'est
I'énergie minimale correspondant a la masse @etkéh et de la position crées lors
du processus (phénomene a seuil). La valeft;n 2 meig si E augmente, si Z
augmente et $ augmente.

Ces résultats sont illustrés sur la figure auotie pour le cas du Silicium.

D'une facon générale, ils dépendent des makermomme le montre la figure
suivante ou l'on a représenté linverse du coefficid'atténuation normalisé a la

densité du matériau. [4]
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2.2 Interaction électron-matiere
2.2.1 Transfert dénergie
Interaction élastique
Principe Lors d'une interaction élastique, I'¢lectron primanteragit avec un

noyau des atomes du matériau. Il ne perd pas, audf@eergie mais il subit une
diffusion

J
/’_.‘\

FIG. 2.9 - Interaction élastique
La section efficace d'interaction est, pour umeraction donnée, la portion
d'électrons subissant ce type d'interaction dansn&ériau. Pour linteraction

élastique, elle est de :

ZZ
Oclastique = E2 (2.24)
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Blectrons rétrodiffusés

Apres un certain nombre de diffusions élassquen électron incident peut
ressortir de la cible ; on dit qu'il est rétrod#éu Plus le matériau a des atomes
lourds, plus le nombre d'électrons rétrodiffuségraante.

Ces électrons permettent d'observer le comti@stcomposition chimique, c'est-a-
dire une coupe de la surface du matériau ou on laoposition des différents

éléments. Les surfaces blanches représentenbleesities plus lourds.

Rétrodiffusé

<

o

FIG. 2.9 - Electrons rétrodiffusés

Effets sur le matériau
L'interaction élastique produit tout de mémeaies effets sur le matériau car une

toute petite partie de I'énergie de I'électrontestsférée :

Effets thermiques (0,01 a 0,1 eV) : I'atome oscille légerement @aprort
a sa position d'origine. Cela crée des vibratiasde solide (phonons) qui génerent
de la chaleur. C'est un effet parasite en microgcopais on se sert de cette propriété

dans des fours électroniques industriels.
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Effets chimiques (3 a 5 eV) : une liaison faible se rompt a cause d
l'apport d'énergie. Cet effet a peu de conséquence.

Effet de déplacement atomique(10 a 30 eV) : I'atome recoit une énergie
suffisante pour étre déplacé ; la structure du naaté&'en trouve modifiée. C'est un

probléme en microscopie.

Interaction inélastique
Principe
Lors d'une interaction inélastique, I'électiprmaire interagit avec les électrons
des atomes du matériau. Celui-ci transfére aloes grande partie de son énergie.

Plus le transfert est important, plus l'angle diisiion est important.
Cette interaction a une section efficace :

Z
Oinélastique — ﬁ (2.25)
Effets sur le matériau
Excitation d'un électron
L'électron acquiére une énergie suffisante padler dans une orbitale plus haute

en énergie. Pour revenir a sa position d'origigééeckron émet un photon, le plus

souvent un photon X.

L'énergie de ce photon ne prend alors gsevdkeurs précises, caractéristiques

de 'élément des atomes du matériau.

On peut alors faire une analyse qualitattveemi-quantitative en détectant ces

photons.
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J

FIG. 2.10 - Excitation d'un électron

Eection dun électron secondaire

Lorsqu'un électron est peu lie, celui-ci p@ecquérir une énergie cinétique
suffisante pour étre éjecté. On l'appelle alorstéda secondaire. Il a une énergie

plus faible que les électrons primaires.

Ces électrons subissent des interactionasiigues dans le matériau. Si leur
énergie est suffisante, certains peuvent étreé§ede la surface du matériau. Ces
électrons permettent d'observer le relief en mapsge électronique a balayage. [4]
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FIG. 2.10 - Ejection dun électron secondaire

lonisation
Lorsqu'un électron est éjecté de son cartateme est sous forme ionisée. Pour

revenir a son état normal, un électron peut réarpga place par émission d'un

photon X. Celui-ci peut aussi étre utilisé a das finalytiques.
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FIG. 2.11 - lonisation
L'atome peut aussi récupérer son état en éjectagteatron peu lié, appelé électron

Auger. Dans certaines spectroscopies, on détesteleetrons pour identifier les

éléments du matériau. Figure 2-12

FIG. 2.12
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Loi de ralentissement

Lorsqu'un électron subit une diffusion inélgad, son changement de direction se
fait avec une certaine perte d'énergie (I'électadentit). Cette énergie est transmise
sous forme de photons. Elle est responsable durgpemntinu des rayons X.

Un électron ne transmet pas son énergie deengaobnstante, selon I'énergie qu'il
posséde déja. La loi de Bethe donne I'énergie muy @erdue par un électron sur

une certaine distance, en fonction de son énergie.

dE/dx

FIG. 2.13 - Loi de ralentissement

Ainsi plus I'énergie de I'électron est élevée, pllase temps de parcourir une grande
distance avant d'étre ralenti. De méme, un atoras pllourd aura plus de chance
d'arréter un électron.
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Trajectoire électronique
La trajectoire d'un électron peut étre décdbenme une succession de libres

parcours rectilignes, formant des angles de difusiépendant des interactions de

cet électron avec la matiéere (élastique ou ingjas)i

n fonchon oe la o
de Bethe

Je la pory E” - E interaction

FIG. 2.14 - Trajectoire électronique

Il faut donc connaitre la probabilité (ou sewatiefficace) pour qu'un type
d'interaction se produise et I'énergie initialel'dlectron pour connaitre le chemin
parcouru entre chaque interaction, d'apres lae@ethe. On obtient alors des poires

d'interaction. [7]
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Influence de I'énergie de I'électron

Plus I'électron est énergétique, plus il péngtrofondément dans le matériau.
Figure 2-17

FIG. 2.15

Influence du numéro atomique

Plus le matériau est lourd, plus il arrétpdecours de I'électron. Figure 2-16

Au

U"Z

0% ju=

FIG. 2.16
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2.2.2 Emissions électroniques
Distribution énergétique et spatiale
Distribution énergétique

Les électrons primaires rétrodiffusés ont fgeela plus élevée. On retrouve
certains pics un peu moins énergétiques qui cooredgnt aux électrons primaires

ayant subi quelques diffusions inélastiques.

On retrouve ensuite & une énergie beaucoup halsise les électrons secondaires.

On observe certain pics qui est caractéristigustetrons Auger.

Flectrons P
secondaires

Hetrodiffuses
inelashques

//

e s S S S S R S R T - S S e e s W

FIG. 2.17- La distribution énergétique
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Distribution spatiale

On observe qu'un certain volume est balaréip certain type d'électron.
Ainsi les électrons primaires balaient uneface plus grande que les électrons
secondaires (meilleure résolution pour les élestr@econdaires mais moins

d'informations recueillies).[8]

10 nm
4 >
50 nm
o
10 nm
v
50 nm
W

FIG. 2.18- La distribution spatiale

Emission rétrodiffusée

Les électrons primaires rétrodiffusés ontdpepas ou peu d'énergie. On les

considére ainsi si leur énergie est comprise it /2.
On définit alors un coefficient de rétrodiéfonn, qui est la fraction d'électrons

rétrodiffusés.
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_ nrétrodiffusée

n= (2.26)

nenvoyés

n varie avec Z, c'est-a-dire qu'un matériau lourdroe plus d'électrons. Cette
particularité permet d'observer le contraste depamsition chimique au niveau de la

surface.

N ne varie pas avecyEl'énergie des électrons primaires n'a pas dénfia sur

leur capacité a sortir du matériau.

Emission secondaire

Coefficient démission

Les électrons secondaires ont une énergie bepuplus faible que les électrons
primaires rétrodiffusés. On considere qu'ils satosdaires lorsque leur énergie est
inférieure & 50 eV, bien que presque tous lesrélestsecondaires ont une énergie
autourde 2 a5 eV.

De la méme maniere, on définit alors un ddefit d'émission secondaibe qui

est le nombre d'électrons secondaires €jectés gpgrort au nombre d'électrons

primaires envoyés

5= Nsecondaires (2. 27)

nenvoyés

Un électron primaire peut éjecter plusieurstétms secondaires, dod@eut étre
supérieur a 1. Les matériaux isolants conservanhsmioien les électrons, ceux-ci

possedent ub plus élevé que les matériaux conducteurs.



2. Interaction des photons et des électrons avecnaatieres 64

d ne varie pas avec Z, on ne peut pas relier le nmmiBlectrons secondaires a la

taille de l'atome.

Microscopie électronique a balayage
La surface balayée par les électrons, et dermmombre d'électrons secondaires

renvoyés, est différente en fonction de l'angleeetd faisceau incident et la surface
du matériau.

On peut alors observer le relief du matérigacayra ces électrons. De plus, en
fonction de l'angle du détecteur, on repere plusmoins bien les électrons selon

gu'ils sont masqués ou pas. Cela crée une impned'&dairage.[19]

Détecteun

h 4

\ 4

FIG. 2.19- Microscopie électronique a balayage

Distribution spatiale
Les électrons secondaires s'échappant dwérimat possédent une énergie

cinétique faible, qui leur permet d'étre facilemattirées vers le détecteur.
lls ont une faible profondeur d'échappement use zone correspondant a la zone
dimpact du faisceau d'électrons primaires.



Chapitre 3

Détecteur solide et spectrometrie
gamma

Introduction

La spectrométrie gamma fine a pour but de needémission de photons gamma
dans le domaine de 20 keV a 10 MeV, avec une régolan énergie suffisante pour
permettre 'observation de structures particuliélass le spectre en énergie (ex. raies
spectrales ou formes spécifiques de continuumyt @ans ce domaine en énergie
gue sont émis les photons de désexcitation desunajj/aomes.

De la méme fagon que les transitions atomicarese les niveaux d'énergie des
électrons donnent naissance a des raies spectiatastéristiques de ['élément
impliqué, dans les domaines optique et ultravidést transitions nucléaires entre les
niveaux d'énergie d'un noyau excité donnent naigsandes raies spectrales a des
énergies de quelques dizaines de keV a quelques ddiepermettent d'identifier le
noyau émetteur.

Les détecteurs gamma qui ont la meilleure vémw en énergie pour réaliser les
mesures spectroscopique les plus précises sorged@sconducteurs en germanium

(Ge). lls ont une résolution en énergie de l'odird.2%.
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3.1 Notions de base

3.1.1 La spectromeétrie gamma

D'ou lidée que si l'on dispose d'un appareil germet d'une part de mesurer
exactement |'énergie des photons gamma émis drabgoiart d'en comptabiliser le
nombre pendant une certaine durée, on peut alastifiér les radioéléments
présents et déterminer leur activité. Cet appail&halyse n'est autre qu'un

spectrometre gamma.

3.1.2 Que se passe-t-il quand un photon gamma péretdans le
détecteur?

- Soit iI se ballade sans laisser la moindeedrde son passage et il n'est pas
détecté. (N'oublions pas qu'a I'échelle d'un phddomatiere peut-étre assimilée a
une "passoire".)

- Soit il y a interaction du photon avec lesprags constituant le cristal de
germanium et la détection devient possible, efse alors sur les effets engendrés
par le rayonnement gamma sur la matiere et estafetipour un effet donné (appelé
effet photoélectrique).

3.1.3 Les spectres

L'analyse d'un échantillon par spectrométriarga donne naissance a un spectre :
histogramme du nombre de photons détectés en dondg leur énergie. Le spectre
est caractérisé par un fond continu (bruit de fahebroissant avec I'énergie et par la
présence de plusieurs pics (voir ci-dessous). Ghapic correspond a un
rayonnement gamma issu de la désexcitation des umoyrestables ou atome

radioactif présent dans I'échantillon.
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Les pics :

1°) Par la position des pics (ou énergie destqis), on entreprend l'analyse
qualitative du spectre : on détermine les radioéiés présents dans I'échantillon
analysé.

2°) Par la surface des pics (ou nombre d'impungd, on entreprend l'analyse
quantitative du spectre : on détermine pour chagaé@élément (présent dans
I'échantillon) son activité en becquerels ramenél anasse ou au volume de

I'échantillon (Bq /kg sec ou Bq /l).

La durée de comptage

La désintégration d'un noyau par I'émission ¢'lhoton gamma est un phénomeéne
spontané. S'il est possible de prévoir le compatend'un grand nombre de
radioéléments dans le temps, estimation de I'éétien revanche il est impossible de
dire exactement a quel moment un noyau va se éésimt Cette particularité,
impose de faire des mesures sur un temps suffisamgnand pour gommer les

irréegularités et obtenir un résultat d'activit@las exact possible. [27]
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Interprétation de I'allure des spectres en énergi@our la spectrométrie Gamma
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FIG. 3.1- Interprétation de I'allure des spectres en énergipour la spectrométrie
Gamma
Nous pouvons distinguer plusieurs types deupleations qui dégradent le spectre
de raies idéal, de trois sortes :
-- les perturbations dérivant de l'interactitas photons avec la matiéere,
-- les perturbations dérivant de la chainestfimentation et de l'acquisition du
signal,

-- les perturbations dérivant du caractérgaiéa du signal incident.
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Bien que nous nous intéressions essentiellemetrbisieme type de perturbation
dans notre étude, une compréhension plus génétakgeessaire pour justifier notre

approche. [6]

Distortions du spectre liées ala physique du déttsur

Un photon incident d'énergiey Eproduit en interagissant avec le détecteur des
paires électrons trous. Ces porteurs de chargeemhiggous l'effet de la tension
appliguée au détecteur. Cette migration induit wurant qui est mesuré.
L"electronique de mesure comprend les élémentsasts :

-- le détecteur a proprement parler,

-- un préamplificateur pour la minimisation lohwit,

-- un amplificateur,

-- un convertisseur analogique-numérique

-- un analyseur multicanaux.
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FIG. 3.2-Prépondérance des différentes perturbations physiges
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La figure 3-3est le schéma d'une chaine dinstntat®n de spectrométrie,

correspondant a la description ci-dessus.

Chaque élément de la chaine de la figure 3sk@ade ses propres limitations, et

donc est susceptible d'introduire des perturbatiamsniveau du signal temporel

observé. Afin de mieux comprendre
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FIG. 3.3- Schéma d'une chaine dinstrumentation de spectromée.

L'origine des distortions dues au systéme digdipn, ainsi que les méthodes

proposeées par les métrologues pour le traitemersighal spectrométrique, il est

nécessaire de connaitre les limitations de chadgreeét qui compose la chaine

d'instrumentation. [7]

1. Sources radioactives
Un ensemble des sources radioactives ont digées pour calibrer la chaine de

mesures et déterminer les différentes caractanssicqle la chaine de mesure. Ces

sources sont : BCo, *'Cs, 22Na**Ra et**'am.
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Le tableau 3-1 indique leurs caractéristiquéscipales :

71

Source Ao (kBq) | DF E (keV) P(%% Tyro

. 1173.23 04 56

Dy 74 17/02 /95 5, 9791 3
1332 51 09 95
661.62 54 62

e 3219 3.70

0y 37 30/11/95 301y
71 52 1,82
3640 1.04

- 1274.54

“=Na 74 20 /11,95 00 04 261
311
50 54 36 30

S am 37 10/04/95 | 13.90 2500 | 433y
I 36 2 50

g ’ _ _ & "

Ra 1 05/12/95 | 18590 395 1600 §

351.99 37.10

2ldpy, (1) 05/12/95 | 29599 1990 | 2650 min
241 99 T 47
600 32 4600

24g; (1 05/12/95 | 1764.5 1592 | 199 min
119028 15.04

Tableau 3-1 : Sources radioactives de calibration

W 2Mpp et**Bi sont les descendants tiRa.

A, :L'activité initiale au date de fabrication ldesource radioactive.

DF : Date de fabrication de la source radivac

T

: : Demi-vie de I'élément radioactif.

P :Branchement (probabilité d'émissidn)ay onnement gamma
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2. Détecteur

Nous avons utilisé un détecteur germanium hyperHPGe (EG&G ORTEC),
c'est un détecteur coaxial-série GMX intégré avep rtéamp lificateur (model 257N)

et un Dewar d'azote liquide N2 (température égal@ékg, figure3-4

FIG 3-4 : Détecteur HPGe

Ce détecteur posséde les caractéristiques suivi@tiles

Dimensicn: Couche Absorbante

Dhametre du Cristal 50.1 mm J Beérylhum 050 mm
Longueur du Crstal | 460 mm J Cermanum Inacht | 0.3
hztance entre le cristal ot la fenétre | 3 mm

Haute tension Negative (— 2000V )

Tableau 3-2 : Caractéristiques du détecteur (1)
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Tableau 3-3 : Caractéristiques du détecteur (2)

3. Haute tension du détecteur

La haute tension de notre détecteur est faireum module model 659 EG&G
ORTEC. Ce module peut alimenter différents détestetomme le détecteur a
germanium, détecteur a silicium et les chambremidations. Généralement il peut
aussi étre utilisé avec tout détecteur ayant umachumaximum égal a 100A. La
tension de sortie délivrée par ce module est coafimous citons quelques
caractéristiqgues de ce module qui sont [21] :

Camme de tension 0 — 3k et O — 300V
Polanté de la haute tension | Positive ou négative
Courant de sortie estimé 0 — 100 uA

Tableau 3-4: Caractéristique de la haute tension ddétecteur

4. Amplificateur

L'amplificateur linéaire utilisé dans nos mesast le model 672 EG&G ORTEC.
C'est un amplificateur utilisé pour la spectroseopmergétique. Il est adapté pour
plusieurs types de détecteur comme le détecteuertn@ium, détecteur Si(Li), le
détecteur Si et le détecteur a scintillation. Ced@® accepte a son entrée des
signaux ayant les deux polarités positive et négatt fournit des signaux ayant une

polarité positive avec des amplitudes comprisesebigt 10 volts adaptés pour étre
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utilisés par le systeme d'acquisition. Son gaint pdler de 2.5 jusqu'a 1500. Les

autres caractéristiques sont données par le taBléau

L 1
I iskmEiid &k enr e = I # Ll & I RY

Brusit #t < 4.50V pour e gair | D00 pour mods P manusl

Tableau 3-5 : Caractéristiques de I'amplificateur

5. Blindage "Shielding"

Afin de minimiser au maximum le bruit de fond dux différents rayonnemengs
ou X (naturels ou artificiels) venants de l'entgerae la chaine de mesure, nous

avons utilisé un blindage en plomb qui protegeétedeur et I'échantillon.

6. Systeme d'acquisition

Notre systeme d'acquisition est constitué dioro-ordinateur équipé d'une carte
d'acquisition appelée multichannel buffer de typanip, et un logiciel d'acquisition

appelé GammaVision 32.
Le multichannel buffer posséde les propriétégasites [28]:

'\.Tl" =Lk - A IAT RN TP :.'I || o -\..'.|l NNERFITAT WG

Software selertable ms S197 J006 DiE 0 and 317 =106
Hesodutien

and $OG serting are invalid for TRLUAMP-2R
Dhead tame per event | E s including memorny transier
CGain instabalin — 50 Ty i

er Ehanie

Chata Friddmist EL echannele of hattery hacked-ury BENDEY " — | e

Tableau 3-6: Caractéristiques de la carte d'acquision
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7. Oscilloscope

Pour visualiser les signaux délivrés par l'aficateur et régler le pole zéro PZ de

l'amplificateur, nous avons utilisé un oscilloscapanérique fabriqué par Tektronix,

Figure3-5
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FIG 3-5
C'est un oscilloscope a phosphore numérique, SEX%3000 modeéle TDS3052 [23]

hodele Bande passante | Fréguence d échantillonage maximum

TDS3052 (2 Voies 500 MH=z 5 G éch /s

Tableau 3-7: Caractéristiques de l'oscilloscope

8. la baie

La baie "Bin" est linstrument qui permet itadintation de tous les modules
électroniques de notre chaine de mesure. La nstrke enodéle 4001A, elle fournit a
travers ses épingles "pins” les tensions suivartés+12, et £24V dc et de £117V

ac.
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Le bon fonctionnement de cette baie doit éaresdes conditions suivantes :

Température 0—45°C

Humidité 5y

Altitude maximale | 2000 m
Tableau 3-8

3.2 Principales caractéristiques d'un détecteur

Les principales caractéristiques d'un détectent :
* La résolution

» L'efficacité de détection

* Le temps mort

Quelque soit les détecteurs utilisés dans upérence, le choix de ces derniers se
fera selon les trois facteurs précédents :

Résolution

En physique nucléaire, beaucoup dapplicatioossistent a déterminer deux
facteurs importants concernant le rayonnement quoi & I'énergie et le temps ».
C'est pourquoi on parle souvent de spectroscopigagennement "Radiation

spectroscopy».

Lorsqu’un rayonnement arrive au détecteumtibriagit avec lui, la réponse de ce

dernier donne un spectre de distribution gaussienne
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FIG. 3.4-Distribution gaussienne du pic
La fonction de cette derniere est connue pfanttion de réponse ", ou elle est

centrée autours d'une valeur moyenng Ilequation de cette fonction est donnée par
la relation :

G(H) =

_ 2
.exp <— w) (3.1)

A
o\2m 2 .0%
ou
A: l'aire du pic (le nombre de charges pos#iga négatives)
o. fluctuation statistique sur le nombre de coupsl'@re du pic)
H, : la valeur moyenne de la position du pic
Plus la fluctuation statistiqueaugmente, plus le pic ne devient large.
Statistiquement, si l'aire du pic comporte Mr@ments, la fluctuation statistique

sur ce nombre est égale a la racine carrée de N :

O-N:\/N (3.2)
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Sachant que, chaque milieu (détecteur) a ur@ime énergie nécessaire pour

créer des paires (etrous) dans les solide, et”(@ons) dans les gaz, dite énergie
d'extraction W. Donc le nombre de paire n crée dandétecteur, pour un dépot

d'énergie E du rayonnement, est égale a :

> 3.3)
n = — .
|14
Alors la fluctuation statistique sur le nombdeepaires est:
E
o, = W (3.4-)

Dans les mesures de spectroscopie nucléairgeaintoujours avoir la meilleur
résolution possible en énergie.

La résolution en énergie du détecteur est dopé la largeur a mi-hauteur du pic
enregistré. Elle est notée par FWHM (full widthhatf maximum). Plus FWHM est
petite, plus la résolution du détecteur est bonne.

Pour une courbe gaussienne, la largeur a meba&WHM est proportionnelle au

fluctuation statistique (déviation standasd)u :

FWHM =2.35-0 (3.5)

Avec
H° =K.n (3.6)

K: constante de proportionnalité
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Et la variation standareldu pic est égale a:

o=K-\N (3.7)
Donc
R(O/)—2'35—235 w (3.8)
0) — \/ﬁ — . * E .

Expérimentalement, on peut aussi déterminerékolution du détecteur en

pourcentage en divisant FWHM par la valeur delgeedu rayonnement H{Ou E)

FWHM

R(%) = (3.9)

La figure 3-5 montre la réponse de deux détestéifférents un Ge(Li) et un
Nal(TI) et permet de dire que la résolution du dieher De(Li) est nettement meilleur
que celle du Nal(Tl).
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FIG. 3.5- Spectres de rayonnements gamma obtenus par les déteurs Ge(Li) et
Nal(TI)

L'efficacité

Parmi tous les rayonnements émis par une salooeée, il y a seulement une
fraction de ce nombre qui est enregistré par letesys de mesure

(détecteur+électronique associée).

Ji s Q : Angle solide
i
.‘_n'.:_—‘—d——\_\_l-_._

N~ 3

% e ﬂ
Source Detect=sur

FIG. 3.6-Lensemble source radioactive-détecteur
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On trouve deux efficacités possibles :

Efficacité absolue :

C'est le rapport entre le nombre d'événementsgistrés et le nombre total

d'événements sortants de la source (dans toutdsdesons).

nombre d'événements enregistrés

— 3.10
nombre total d' événements sortants de la source dans 411'( )

Eabs =

Efficacité Intrinseque

C'est le rapport entre le nombre d'événememtegstrés et le nombre

d'évenements qui arrivent sur le détecteur.

nombre d'événements enregistrés

Eint = — - - (3.11)
nt nombre d'événements arrivants au détecteur

La relation qui relie les deux efficacités dhscet intrinséque est :
41T
Eint = Sabs-? (3- 12)
Q: Angle solide du détecteur.

Pour un détecteur ayant une efficacité intgue € int  bien déterminée et qui a
détecté un nombre dimpulsion N, le nombre des magments émis Npar une

source radioactive sera:

4
) Eint £

No= N (3.13)
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Q: est l'angle solide entre la source radioactiue l@chantillon) et le détecteur,
telque :

* Si la source radioactive est ponctuelle.

= i =
FIG .3.7
L'angle solide est donné par la formule suivante :
d
=2r.|\1—- ——— (3.14)
Vd? + a?

« Ce n'est pas le cas si la source radioactive éahdhtillon) posséde une

forme géomeétrique circulaire.

SOUrce

——

FIG.3.8
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Le calcul de l'angle solide dans ce cas #Btild, mais il peut étre obtenu par la

formule approximative suivante [17]:

1 3 a-p
Qs =21 (1- -3 =+ a’[F1] — a®[F3]|(3.15)

1+ ﬁ)% 1+ p)2

5 B 35 B2

F1=— . _=
16 1 pz 16 (14p)2
35 315 2 1155 3
F2 =178 : 9 256 : it 7022 : 13
1+ p)2 1+p)2 1+p)2

Le Temps mort

Chaque instrument d'une chaine de mesure {déte@lectronique associée, ...)
possede un temps nécessaire pour le traitement é&fémement et soit Prét a
distinguer un autre événement successif. Ce testp®anu sous "temps mort».

Il existe deux modes de calcul de ce dernier :

Mode paralysable :
Si un second événement arrive avant que le semrt se termine, cet événement

ne sera pas pris en compte. Donc il ne sera pastdetet en plus, on aura une
augmentation de temps mort du systéme par un té&ggis a a partir de temps
d'arriver de ce dernier événement.

Le nombre de particules comptées M, par unitéethps, en fonction du nombre
de particules arrivants au détecteur N par unitiedgs, est donné par I'équation 3-
16:

M =N.eN* (3.16)
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Mode non paralysable :
Si un second événement arrive avant jge termine, cet événement ne sera pas

pris en compte mais il n y aura pas l'augmentatiortemps mort du systeme de

détection, tel que:

N

M=———
1+N+1

(3.17)

La figure suivante illustre les deux modes :

M=3 -ll—i—hbdl-:h:h.-:.ﬂ:lnl

IR e —————

r
Ml g e non

| - _ il _ . [ B o aby Sl

FIG. 3.9- Modes paralysable et non paralysable

Le temps mort DL (Dead Time) d'une chaine dsumepeut étre mesuré d'une
autre facon, en utilisant la relation suivante {11]

DT (s) = RT — LT (3.18)
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Ou le LT (Live Time) est défini par le temps daeguel la chaine de mesure est
disponible pour acquérir et analyser les difféerenbepulsions. Le RT (Real Time),
c'est le temps total de la mesure. Si on veut reeseitemps mort en pour cent, on
utilise la relation 3-19[11] :

R T
DT (%) = “RT X 100 (3.19)

3.3 Les deétecteurs germanium (Ge):

Le principe de la détection des photemesar un détecteur Ge est schématisé sur la
figure 3-

Un photon céde une partie ou la totalité deé&wrgie a un ou des électrons du Ge
par effet photoélectriquey¥Ge—~Ge'+¢e), diffusion Compton {+e —y+€) ou
création de pairee" (y+Ge—~Ge+€é+e’, sil'énergie du photon est supérieure &2 m
c2 = 1022 keV). Les électrons vont par collisioréec des paires €lectrons-trous dans
le semi-conducteur. La quantité de charges obteasegproportionnelle a I'énergie

déposée par le photon.

Dans ce cas, le photon fait d'abord une diffusCompton puis un effet
photoélectrique. Les *désignent les trous produits par les électronssisies
interactions du photon incident. Les charges saptidement collectées sur une
capacité qui se décharge a travers une résistamcdension aux bornes de la
résistance produit donc une impulsion dont lirdiégest proportionnelle a I'énergie
déposée par le photon. Ce signal est ensuite angtifmise en forme pour obtenir
une impulsion dont la hauteur est proportionnellériergie déposée par le photon.
La hauteur de cette impulsion est ensuite convertiezaleur numérique appelée
numéro de canal. On construit ainsi le spectreoemptant le nombre d'évenements

dans chaque canal.
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Pour avoir la résolution en énergie la plue fpossible, il est indispensable de

refroidir les détecteurs Ge a des températuresenfés ou de I'ordre de 100 K.

Y
I“‘-.
Ill.l.
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FIG 3.10

3.4 Théorie des semi-conducteurs

Pour comprendre quelque peu le fonctionnemest abmposants électroniques
réalisés a l'aide des matériaux ou alliages sendwtieurs, il nous faut avoir en téte
la théorie des atomes. L'explication actuelle gogsndonnent les physiciens sur la

matiére met en jeux la composition de celle-ci.
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La matiére serait composée d'atomes d'un diandé&nviron 10° a 1012 meétre
de diametre, distincts entre eux par leur nombregalticules dont ils sont eux-
mémes composeés. Ces atomes sont classés précigaméavolution du nombre de
ces particules, le premier atome n'en contenantdgue jusqu'aux derniers qui en
contiennent plus de cent. C'est le tableau péuedidps éléments créé par Dimitri
Mendeleiev (1834 - 1907).

Il est admis que les particules qui composé&ibrhe sont organisées avec un
noyau, dont le diamétre est d'environ~1tGmétre, qui contient des protons et des
neutrons accompagné autour d'un nuage de petisodle qui gravitent au loin, a
des distances bien définies appelées couches oglepies. Chaque proton ou
neutron, appelés tous deux nucléons, est d'un ttiereed'une masse environ 2000x

supérieure a un électron.

Les forces qui interagissent entre toutes ces quées ainsi que celles qui
interviennent entre les différents atomes d'un tob@nt fortement influencer le
comportement d'un matériau en fonction des congigu'il subit.

En ce qui concerne I'électricité et ces effeessont essentiellement les électrons
qui gravitent sur la derniere couche électroniquiesqnt impliqués.

La nature a fabriqué des atomes ne possédamiisjaplus de 8 électrons
périphériqgues (pour un état stable). Le tableauogigue des éléments nous le

confirme.
La représentation la plus usuelle d'un atontecee proposée par le physicien

Niels Bohr (1885-1962) qui est une représentatiés pratique pour un électronicien

qui va encore le simplifier.

Semi-conducteur pur
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Il est facile de simplifier au maximum la repeétation de Niels Bohr en ne

laissant apparaitre que le noyau avec les coudbesodique interne et la derniere

couche électronique, appelée couche périphériquewthe de valence.

Un matériau semi-conducteur a la particulardé posséder 4 électrons
p ériphériques, soit exactement la moitié d'uneltewmmplétement saturée.

Cette particularité va lui donner un comportemearticulier en ce qui concerne
les phénomeénes électriques, entre autres. [10]

O

O O

\

oyl + conches mitermesYy G couche pénpheriguey

FIG. 3.11- La représentation de Niels Bohr

Le matériau semi-conducteur actuellement les plitilisé est bien sdr le
SILICIUM.

Toutefois, pour utiliser du silicium en électronggul faut obtenir des plaquettes

d'une pureté extraordinaire. La pureté est deréodk un atome impur pour un
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million d'atomes de silicium. Le tout reste totadernstable si la température est tres

basse.

Pour illustrer non seulement un seul atomeil@&is mais une plaquette entiere,
nous simplifions la représentation en ne faisargaagitre que les noyaux avec les
couches atomiques intérieures par les cercles coomtlessus et avec des traits

doubles pour illustrer les électrons périp hériqerase chaque atomes. [10]

5 5 = 5 = S 5
liaisons Si s = & g & 3 &
5, 5 5 5 5 5 5
5 5 5 5 s = S

plaquette de Si pur

FIG. 3.12- Plaquette de Si pur

Les électrons ainsi libérés ont chacun rompei limison cristalline du silicium. lls
ont donc laissé derriere eux un emplacement vidas rparlons d'un "trou". Ces
électrons vont se déplacer librement dans la ptégugsqu'au moment ou ils

rencontrent un "trou” et se fixer a nouveau dangdeau.
Ce déplacement aléatoire d'électrons (dangpalita quel sens) correspond a un

courant électrique aléatoire qui représente cenque appelons du souffle

électronique. Toutefois, ce courant est trés fadilenous parlons de conduction

intrinséque.
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Cette conduction intrinseque est pratiguememt mesurable pour un technicien
de maintenance. Ces courants, souvent indésirameas,de I'ordre du nano ampeére
et appelés courants de fuites. Méme non mesurdblexistent néanmoins et

deviennent trop important sila température n'est gontrélée.

Un semi-conducteur est donc trés sensible gerfgérature et nécessitera des
moyens externes de stabilisation. Sans quoi un lemigat thermique entraine trés

vite la destruction du semi-conducteur.

Afin d'améliorer la conduction d'un semi-contdue, les fabricants injectent dans
une plaquette semi-conductrice des matériaux érangu impuretés, qui possedent
un nombre d'électrons peériphériques juste inféeujuste supérieur aux 4 électrons
du semi-conducteur.

Le dopage N consiste a ajouter au semi-conduales atomes possédants 5
électrons périphériques. Quatre de ces électromt participer a la structure
cristalline, et un électron supplémentaire va smuower libre et pouvoir se déplacer

dans le cristal. Nous parlons de porteurs de changdiles. [10]
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FIG. 3.13-Plaquette de S| dopé N
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plaguette de Si dopé P
FIG. 3.14-Plaquette de S| dopé N

Les ions + sont fixes car ils font partie desteucture atomique cristalline de la
plaquette de silicium. Rappelons que les ions cempant le noyau des atomes et
qgu'ils sont gros, lourds et solides par rapportsparteurs de charges mobiles. Un
électron est environ 2000x plus petit qu'un seatqn.
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Le dopage P consiste a ajouter au semi-congluctes atomes possédants 3

électrons périphériques. Ces trois électrons ppaetit a la structure cristalline, mais

un "trou" est créé par chaque atome étranger p'lidgjumanque un électron

p érip hérique.
L1 - ians -
| * * * * irarmahiles
000 00 ol
O 0O O 0 0 O K
L . . ¢_l - “trous” +
© O‘ © O 0 0 mobiles

plaguette de 51 dope P

FIG. 3.15- Plaquette de Si dopé P

Les "porteurs de charges électriques" mobiteg sesponsables de la conduction
d'une plaquette de silicium dopée. Si la proportendopage est de l'ordre de dix
atomes de dopant P pour 100 atomes de siliciuntofauctibilité du semi-

conducteur est améliorée dans la méme proportaingds 10%.

Il est donc possible de "régler" la conductitun semi-conducteur en choisissant
la quantité de dopage. A lintérieur d'un circuitégré, il est aisé d'imaginer des

zones plus ou moins dopées de maniére a obteniésissances électriques.

Principales caractéristiquesdes diodes

Les semi-conducteurs présentent une densitdephs milliers de fois supérieur a
celle des gaz .Ainsi ; le silicium de densité 2.3@'3peut détecter les rayons X

d'énergie inférieure a 30 KeV. Par alilleurs, la iitébdes porteurs de charges étant
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relativement rapide, les taux de comptages assquidsent étre supérieurs a

107coups.s

Enfin, I'énergie nécessaire pour produire um@epdions étant de seulement
3.61eV dans le silicium et de 2.98 eV dans lengaium, soit trois fois plus faible
gue dans un autre matériau (33.85 eV dans llainpmbre de charges collectées est
trois fois plus élevé, ce qui améliore la qualiggédtection (hotamment la résolution

énergétique qui varie de 0.5 et 0.01%).

L'augmentation du volume de la zone sensiblermpttant la détection de
rayonnements pénétrants Y peut étre réalisée :

- en insérant un cristal intrinseque pur el@sezones N et P (NIP).

- en compriment la jonction au lithium.

- en utilisant des matériaux de Z élevé comeneellure de cadmium (CdTe) ou
l''odure de mercure (Hgl2).



Chapitre 4
Partie experimentale

Introduction

La mesure de l'activité des éléments des chaiaturelles dans des échantillons
prélevés dans l'environnement est un processuslegengar les activités mises en
jeu sont tres faibles. Pour cela, il est nécessa@ maitriser parfaitement les
différentes étapes menant a la détermination dastés.
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4.1 Préparation des échantillons
Dans notre expérience, on a mesuré l'actiggrifique de quelques échantillons

prélevés de différents sites de Sud de I'Algérgesant:
L'échantillonl : Sable Mrara.

Remarque: Mrara est situé dans Oued Righ au sud ouest déadgand’El Oued a
guelques kilométres de la ville de Djamaa. Passhligé des oiseaux migrateurs en

hiver (flamands roses, hérons cendrés, poules, digagnes canards colvert etc...).

FIG. 4.1- Mrara

L'échantillon 2 : GIBS.
L'échantillon 3 : Sable Adrar.

L'échantillon 4 : Un phosphate qui est un lisetint de la terre.

Caractéristique du Phosphate :
C'est un engrais simple composé d'un seul éefegtilisant : le phosphore.
Il peut étre utilisé sur tous types de solsultures.
Il se présente sous forme de granulés de asuigise.



4. Partie expélimentale 96

Spécifications techniques:
- Phosphore (P205Total): 46% Mini.
- Phosphore (P205 Soluble dans l'eau): 43% Mini.
- Phosphore (P205 Soluble dans le citrate d'ammuoeiaeutre): 45% Mini.
- Humidité:2-4%.

- Commercialisé en sacs polypropyléne de 50kg.

Doses dutilisation recommandées :

Céréales : 01g a 2q selon les régions.

Les doses sont données a titre indicatif, poucalcul plus précis, il est nécessaire
de tenir compte des exigences des cultures, demsrt et de richesse du sol.
Période d'utilisation :

C'est un engrais utilisé en fumure de fond tapdentation et en Février- Mars sur

vigne et arbres fruitiers.

FIG. 4. 2- Echantillons 4:phosphate sous forme deanulés de couleurs grise
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La majorité de nos échantillons avec lesquela ait I'analyse, se trouvent a I'état
rocheux, afin de faire analyser qualitativemenigeantitativement les échantillons
avec suffisamment de précision, il faux les trarmefy en poudre, sauf le sable c'est
pour cela nous avons moulu tous les échantilloresetransformer a I'état poudre.
Une fois cette étape terminée, ces échantillons is1dans une capsules de forme

cylindriqgue (R=1.3cm, L=0.8cm).

FIG. 4.3-Les quatre échantillons dans des capsulée forme cylindrique

4.2 Calibration de la chaine de mesure

4.2.1 Calibration en énergie:
Pour avoir une bonne analyse qualitative, ult faien calibrer en énergie notre

chaine de spectrométrie gamma, pour cela on aéutiés sources radioactives

présentées dans le tableau suivant: tableau 4-1



fait a I'aide de logiciel Gamma vision d'apreésiteages suivante :

. Partie expérimentale 98
source | E(keV) |ApkBq) |DF P(%) | Tin
¥
0cy | U |5y 170208 | 703C | samny
1332.51 99,98
137¢g | 66162 |4, sonyes | 3492 |30y
36.40 1.04
ZNa | 127454 |74 20/11/05 | 9994 | 2.6
Ham | 59.54 3.7 10/04/05 | 36.30 | 433y
“®Ra | 185.99 3 05/12/95 | 3.28 1600Y
Tableau 4-1

En commence par la source de cobalt, et I'enregemt des valeurs des énergies ce
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FIG. 4.4-Rayonnements gamma de I’échantillonl avda courbe de la

calibration de I'énergie

La droite de calibration en énergie de la chainendsure est donnée par la figure
4-5
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e (K] :

il [ husrarml =19

FIG. 4.5-La droite de calibration en énergie de Il&haine de mesure
4.2.2 Calibration en efficacité:

La calibration en efficacité de la chaine desume est faite a partir du calcul de

l'efficacité absolue de chaque rayonnement gamnis t@mue :

Avec :

fabs : L'efficacité absolue calculée de larseuadioactive.
1""'{;.=~; : C'est le nombre des rayonnementsctite

N emis : C'est le nombre de rayons gammas éarndapsource radioactive
Sachant que la distance entre la source radieagt le détecteur est égale & 1cm.
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Ou
t 2 —t 2
N ) (age ) (120 T
ic = . e 2 —e 2
emis In2 0 p
22 Temps de décroissance des la date de fabricds la source jusqu’aux jours
de mesure.

t. : Temps de comptage.

"% : Demi-vie de l'élément radioactf’Co,*'Cs... etc.)
P: C'est le branchement du rayonnemennhis.

Le terme | A4gp.e Z |reflete la décroissance radioactive de ['élément

radioactif dés la date de fabrication jusqu’auxgode la mesure.

—t 2

T
Le terme| 1—e z reflete la décroissance radioactive de ['‘élément

radioactif durant le temps de comptage.
La figure 4-7 et le tableau 4-2 montrent larbeude l'efficacité et les valeurs

obtenus respectivement.
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FIG. 4.6-Spectre de rayonnement gamma avec a courlde la calibration de
I'efficacité

Exemple de calcul de I'efficacité:

FIG. 4.7-Courbe d'efficacité du détecteur GeHP a ue distance 1cm entre es
source et le détecteur.
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E[REV: source | £ ahs

50 54 241 am | 0.01750000
185.00 | “*%Ra | 0.02500000
661.62 | ¥*'cs | 0.00497000

1274.54 | “°Na | 0.00280000

1332.51 | ®co | 0.00216878

Tableau 4-2

4.3 Mesure qualitative des échantillons

Apres avoir réglé notre chaine de mesure et atioisi les meilleurs parametres
de la chaine, nous avons commencé les mesuresatjues de chaque échantillon.

Dans le tableau 4-3, nous avons rassemblétagjiés des rayonnements gammas
et les radionucléides émetteurs, obtenus par Y'aeatles spectres obtenus des

différents échantillons.
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EckeV) | Eddments | P(%) | Ti12 CHIRI
26.6 Ccd X-ray | [19] | - Fluorescence K o
405 M0py | 400 22.3¥% 3817 series
633 M 19 zaad 300 series
T2.8 Pb X-ray | [60] |- Fluorescence Ka>
T30 Pb X-ray | [1040] | - Fluorescencs kai
B4 9 Pb X-ray | [35] = Fluorescence K g
873 Pb X-ray | [B.5] | - Fluorescence K g>
186.0 %pa | 328 1600V 30 series
20904 2% ac 455 s.13h 2T series
238.6 ipn 43.6 10.6h 2 3Th series
2419 T 19.2 26 811N S0 series
208 ey 19.2 26.8111N AL senies
338.4 228 e 12.4 s.13h 232 Th series
%19 gy, ari 26, 811N 23807 series
£11.0 Many - - Annihilation radiation( 7 )
283.1 B 86.0 ERT IV 3 Th series
6093 Mai 46.1 19.01min B series
727.1 iy 6.6% 1.o1h 23T series
T68.4 11 4.89 19.9111in S series
704.8 2Bac | 484 s.13h 32T series
8608 B 12.0 A an 232 Th series
e11.2 R ac 20 s.13h 3T series
1mos | M 1204 | 19.01min 30 series
12381 | “Mmy 592 19.910in S series
19608 | Y 1067 | 1.28x10% ¥ | Primordial
19879 | Pac 371 s.13h 3 1 series
17206 | M@ 3.0% 19.911n0 23017 series
17642 | *Mpj 159 19,9110 23815 series
18474 | “Mpi 2.12 19.910n “30) series

Tableau4-3
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Analyse qualitative dun spectre de bruit de fond:

D'abord, on commence par la mesure du bruibrig pendant 79200s (22 heurs).
Puis pour le méme temps de comptage on mesurehastélons l'un apres l'autre a
une distance égale a d=1cm et le tableau 4-3 pieédes raies gamma observées
dans le spectre de bruit de fond.

La figure 4-8 présente le spectre de bruitomhe. f

1IN I TFT

C iy
=

FIG. 4.8-Spectre de bruit de fond obtenu

Le tableau 4-4 présente les raies gamma obseraésdalspectre de bruit de fond

I ||.,'||.;||_'|:L l,."-] F lgaiiadt -'I:I'ul' T CHigane i i | l-II L,E:I SEoy g
W W
| ae 1Y 30,1 |£40.22
aih 0]} u n i

| 8& 0 ""||.| IR | BTy 1y L] LN L FETCE ] V58 B da 50
LIRS .'||l|-\. 171 S8 & ETR A4 2]
e b I||| & i | & S aiEl T :H.:in’." il
T PO T it 1ih YTl series | 976, 842 T00]
1311 g | aat il BRI BIETE 43 o, JasE | il 0
331 T | aa 1 in 13,3287 82
| R g taaT | paes 10"y | Prissdeal 12460, G748 B | 124600770 B

Tableau 4-4 : Raies gamma observées dans le spedaecbruit de fond
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Analyse qualitative des quatre échantillons : Sabl&irara, GIBS, Sable Adrar,
Phosphate:

Pour le méme temps de comptage t=79200s odorekes échantillons I'un apres
l'autre & une distance égale a d=1cm

Les figures 4-9, 4-10, 4-11, 4-12 montre les qusprectres des échantillons.

Ccanrty

FIG. 4.9-Spectre de rayonnement gamma de I'échankdn 1:Sable Mrara
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FIG. 4.10-Spectre de rayonnement gamma de |'échation 2:GIBS
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FIG. 4.11-Spectre de rayonnement gamma de I’échatiton 3:Sable Adrar
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. F ]

FIG. 4.12-Spectre de rayonnement gamma de |'échafion 4: Phosphate

Les tableau 4-4 ,4-5, 4-6, 4-7 présente les ramsa observées dans les spectre des

échantillons, ave'vy , 3 3 g :sont l'air des pics .
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Energie(keV) [Ny 201 | Exment | B(%) | Ty Origine
92.8 3124220 | “*ma |39 | 240y
3519 148632168 | “¥pp | 371 | 26smun | “PU series
609.3 218302175 | “MBi | 460 | 19.0mun
911.2 3008293 | “PPac |20 6.13h “321h series
727.1 15443 ‘@i |e66s | 1oh
£83.1 800292 | %1 | ss A.11min
1460,8 126572135 | ¥k 1067 | 1.28x10%y | Primordial

Tableau 4-5 : Echantillon Sable Mrara
Enn-gie(kev) N>t O3 Elément | P(%0) | Ty2 Origine
9.8 s00£250 Hm |38 | 240y
351.9 1163302174 | *¥pp | 371 | 268min | PU series
6093 18222+166 | “¥Bi | 461 | 19.90min
011.2 3316187 Bac |20 6.13h 22 Th series
7271 702£58 Bgi |665 |10h
583.1 15592102 | *®n |86 3.11Min
1460.8 126642134 | ¥k 10.67 | 1.28x10% v | Primordial

Tableau 4-6 : Echantillon GIBS
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Enersie(keV) | N3t 03 | Elément | P(%) | T12 Origine
018 mx277 | P4m |39 |240y

351.9 1857252199 | *Mpp [370 | 26smin | PPU series
6093 230452184 [ *MBi | 461 | 19.9min

911.2 a6azk111 | ZPac |20 6.13h 232Th series
727.1 1ssckl12 | *Bi |665 |10ah

5§3.1 5312110 [ |86 3,110

1460.8 136132140 | ¥k | 1067 | 1.28x10% ¥ | Primordial

Tableau 4-7 : Echantillon Sable Adrar

Energie (keV) | Ny 20y | Elément | P(%) | T2 Origine
02.8 o102243 | Mm |39 |24ay

1519 160802207 | *py 370 | 26smin | T series
609_3 2660193 | Mg | 461 | 19.0min

011.2 a832113 | Pac |20 |6a3h B2 Th series
727,1 1es+l12 | i |66t | 1oih

583.1 ssost134 | % | 86 3.1min

1460.8 soes0198 | ¥k 10.67 | 1.26%10° ¥ | Primordial

Tableau 4-8 : Echantillon phosphate
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4.4 Les étapes de calculs

Aprés une analyse qualitative, on commence#suls des quatre échantillons
l'un apres l'autre et en général, on suit toujeg€tapes suivantes :

Concernant l'analyse quantitative, les actvis@ écifiques de chaque échantillon
ont été calculées en appliquant la formule suivante

N
A = a Net (4.1)
(eabs.ﬁf) .P.t,.m

A: : Activité spécifique de I'échantillon

P: Probabilité d'émission des rayonnemer{Branchement)

[s : Temps de comptage, est égal a 79200 s (@3he

“abs : Efficacité absolue de notre détecteur

1z : L'angle solide situé entre I'échantillon eetiétecteur

f1; - L'angle solide situé entre la source radivactt le détecteur

m: Masse de I'échantillon ou le tableau 4-9 tmola valeur de chacun

Naver : Nombre de coups net (apres la soustractidorgiti de fond)

Echannllon | | 2 i ]
:"'-1-!"'\-'.‘[1\"_'} 0035 | 0032 | 0,039 | 0026

Tableau 4-9

(eabs .—E): Représente la correction de l'efficacité de déec
Qs

Les deux formules d@get () sont données par les équations 38 et 39 sachant que

la distance entre le détecteur et la source dualédlon est égale a1 cm .



4. Partie expérimentale 112

Le diamétre du cristal de notre détecteur est €g&l®1 cm et celui de I'échantillon
€gale 1.3 cm.
Donc, en appliquant les deux formules(tiget () on aura:

0=0.48504
0£=0.12733

Le terme correctn(aabS Q—E) de l'efficacité dans I'équation 4-lest obtenue en
S

appliquant I'équation 4-2

N, =N m (4.2)
0~ .‘Q‘E'gip '

“ip : L'efficacité intrinséque de détection ol

4
€ip = Eabs Q_ (4.3)

S
Dans ce cas, I'équation 4-2 sera

4t

€abs - 'Q_s g
4nt

= N.

Eabs -

2P
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Et donc, la formule de l'activité spécifiquesse

.|“1 4 £ ..“II v el

11
(€ abs 'ﬁg'] P.t..m

Calcul d'erreurs

Nous avons la formule de l'activité:

NNet

(eabs.%—i) .P.t..m

AS=

L'incertitude sur cette formule est obtenue par

AN Ae A Q) AQ AP At Am
Net_l_ abs+ E S + 4 c

A = . +
S S NNet Eabs 'QE 'QS P tc m
Ou
AP =At=0
Am =10%

A Qg Est tres difficile de calculer a partir de la tiela de l'angle solideg, en

négligeant ce termdAg Va étre :

AN Ag AQ AP Am
. Net 4 abs + S + + ]
NNet Eabs 'QS P m

Nous avons

* *
£ Ndet — A Eabs _ AN det+ AN emis
abs -
Eabs N*det N*emis
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* z z Z
N get Et N* gmis sont les nombres de rayonnements détectés epémia source

radioactive respectivement, Sachant que :

AN*emis
* = O
N emis
Donc
A Eabs AN*det

Eabs N~ det

Il nous reste que lincertitude sQg, d'apres sa formule, on a :

0 = 2n.(1 - L) (4.4)
VT

En appliquant le logarithme népérien sur lati@h 4-4, on obtient :

d
InQg =In2m .1In <1— —) (4.5)
> vd? + a?

Posant d=x, donc on obtient :

X
InQg =1In27 .ln(l - —) (4.6)
> vx?% + a?
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En appliquant la différentielle sur cette équatimmaura donc :

dQg 1 ViZt a2
= (—=1). > > .dx
Qs (1 _ 4) \ (x2 + a?)
Vx2+ a?
x% + a?— x?
= ) .dx
Qg (1 _ ;) (xz + aZ)
Vx2+ a?

dQg 1 < a? ) p

— , .dx

Qg (1_ ;> Va2 + a?.(x2 + a?)
Va2 + a?

dQg Vx2 + a2 ( a?.dx >

Qs VaZ+ aZ—-x \VaZ+ aZ.(x2 + a?)
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dQg a? p
.dx
Qs (VaZ+ a2 -x).(x2 + a2)

AQg a? A
Ax
Qs (VaZ+ a2 -x).(x2 + a2)

En refait le changement de variable suivant xadawra donc :

AQg a?

.Ad
Qg (Vd% + a% —d) .(d% + a?)

Sachant qu & d=0.1cm, a=2.505cm et d=1cm, donc :

Ay _ 0.02957
Q;

Comme nous l'avion dit, la spectrométrie gamimas permet de faire une analyse
qualitative adéquate.
Les résultats obtenus de lactivité spécifigigs éléments dans les différents

échantillons sont donnés par les tableaux suivants
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Energie(keV) | Elément | (%) | Ty2 ongine | As(Bq/kg)
928 M |ae 240y 4086.41453.22
3519 Mpy (371 | z6smun 8 series | 15488124331
609, 3 M 460 | 199mun 48968, 37%67.01
911.2 Wae |20 6.13h 232Th series | 19160.38%70.01
7271 g |68t | 1.oah 6423 08476.52
83,1 2081 |86 ERTI 199,277 82
1460.8 e 4 1067 | 1.28x10°y | Primordial | 3322 81475680

Tableau 4-10 : Echantillon Sable Mrara

Energie(keV) | Etement | P(%) | T10 origne | As(Bq/kg)
928 Mm |39 |24y 10232.56+15.31
3519 Mpy (370 |26smin | PPU series | s19.51225.01
609,3 Mgi 461 | 199mn 18152 5237.46
911.2 Wac |29 6.13h 232 Th series | 19570.76+49.03
727,1 Mg; |s6s |roth T071.25%£45.30
5831 Wy |86 3.1min 175.35+4.66
14608 Wg 11067 | 1.28%10°y | Primordial | 3698145496 59

Tableau 4-11 : Echantillon GIBS
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Energie(keV) | Elément | P(%) | T12 ongine | As(Bq/kg)
928 M i |20y 6175.846.22
1819 Mpy | 370 | 268min 2010 series | 2360%.00%4.40
609, 3 Mpi |61 | 19.9min 66534 8322077
911.2 ac | 6.13h P21 series | 2430339212 20
7271 ai ees | Loth 97381.35£19.08
€831 n e L1min 7317 841 44
1460.8 g 1067 [ 1.28x10°y | Primordial | 22008 58£310.79

Tableau 4-12 : Echantillon Sable Adrar

Energie(keV) | Elément | P(%) | Ty Origine As(Bq/kg)
028 M 30 |20y 30020,14%6.22
1810 Mpp | 371 | 268min 3800 series | 12211312449
6093 Mai 461 | 10.0mn 117390.44£20.77
o11.2 Mae |20 |6ash 31 Th series | 96228.7£12.20
27,1 ‘Ui 665 |101h 98532.05219.08
483.1 M1 |86 | 3umin 12890.83E1.44
1460,8 Vg | 1067 | 1.28x10%Y | Primordial | 4964%0.21£310.70

Tableau 4-13 : Echantillon Phosphate
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4.5 Discussion des résultats

Famille de I'uranium238

L’Etude des résultats de cette premiere famillesieurs remarques peuvent étre
faites. Tout d'abord, en début de chaine on neuetr que I€'‘Bi présente une
grande activité spécifiqgue dans les quatre éckamgil Une plus grande activité

spécifique pour I'échantillon de phosphate.

Famille du thorium 232

Pour la famile de®*T

h, nous avons constaté une activité spécifiqus tre
importante dans I'échantillon 4 (Phosphate), efle glus grande que lactivité
spécifique des quatre échantillons, ce qui mortmgchesse du Phosphate en famille
radioactive dd**Th.

L'activité spécifigue du sable Adrar est sugée a celle du sable Mrara et GIBS,

mais on retrouve presque I'équilibre entre Sablariet GIBS.

Le “%K

Concernant 18°K, nous avons trouvé des activités spécifiquesdgmans les
deux échantillons le phosphate et sable Adrar (39@4 et 22008.58 Bq /kg), et qui
sont supérieurs a celle du sable Mrara et du GIBS.

Pour les radioéléments d’origine artificief®us n’avons trouvé aucune trace de
leurs pics
Dans les spectres, ce qui explique la non contaiminales sites de préléevement

¥cs par

d’échantillons par des radionucléides d’origineifiaitlle comme le
exemple.

On a aussi constaté I'absence des radionasléie la famille radioactivé™U,
ainsi que tous les radioéléments naturels d'origibemique comme 1&8Be, * Na,
Cette absence peut étre expliquer par leurs fadmeentration dans les échantillons

et leurs faibles demi-vie.
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Concernant l'analyse quantitative nous avenavié des valeurs différentes d’'un
échantillon a un autre.

L'activité spécifique dd’K varie de (496459.21+310.79) dans le phosphate, a
(22008.58+310.79) Bq Kgdans sable Adrar. La plus grande valeur de l'éétiv
spécifique duf*®U est (117390.44+20.77) Bq KgDans le cas d6*Th I'activité

spécifique varie de (15161.35+ 70.01) a (98532..0%68)

Apres l'analyse de chaque échantillon individneent nous donnons quelques
ordres de grandeurs concernant les activités squéeif des familles radioactives
fournis par les références suivantes :

Des mesures ont été fait dans le nord-ouekt Geece par spectrométsiesur des
éléments de sol et aussi sur un fertilisant desdeet le phosphate ont donné les
valeurs suivantes : pour‘f@k l'activité et entre 118 et 4522 Bg/Kg et pou?%@a
entre 114 et 4584 Bg/Kg. [15]

D’autres mesures ont été faites dans les &lbbas de sol prélevés dans des sites
de camping de la force expéditionnaire grec au Mosont donné les valeurs

indiquées par la figure 4-14[22]
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FIG4.13- Les concentrations de I'activité pour K etes familles U et Th des
échantillons étudiés



Conclusion 121

Conclusion

Ce travail est une premiere étape dans l'ésarhent d’'une base de données de
référence de la radioactivité naturelle dans difiées régions de I'Algérie.

L’identification et la concentration des élérrgeradioactifs naturels présents dans
les échantillons a été faire par spectrométrie garamec un détecteur germanium
hyper Pur (GeHP) .C’est la technique nucléairells gfficace pour I'identification

et la quantification des éléments radioactifs @s faible activités.

La mesure de l'activité spécifiqgue moyenneladéamille dé*® U est calculée a
partir des raies gamma 92.8Th), 186.03 ?*Ra) ,351.9 {Pb) et 609.3%("Bi)
KeV, ou on a trouvé que l'activité pour les quatohantillons était comprise entre
Pour celle de la famille d&**Th des raies 583.14%Tl), 727.1 ¢*Bi) et 911.2
(228Ac) KeV .L’activité spécifique obtenue pour cettanille donne des valeurs
comprises entre

L’activité speécifique dui’K varie de (496459.21+£310.79) dans le phosphate, a
(22008.58+310.79) Bq Kjg dans sable Adrar. La plus grande valeur de l'aétiv
spécifique du*®U est (117390.44+20.77) Bq KgDans le cas déf*Th l'activité
spécifique varie de (15161.35+ 70.01)a(98532..0%6848).

Les résultats obtenus montrent que la radisgeidans le phosphate et dans les
trois échantillons est comparable a ce que l'on uvehabituellement dans les
mémes échantillons a I'échelle mondiale et queeaetdioactivité ne présente, en
aucun cas, un risque sanitaire pour le public. aiesteffets néfastes a long terme

peuvent étre évités par de simples mesures deyti@ca
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Abstract :

The natural radioactivity is omnipresemergwhere in the Earth’s crust. The
ground is not composed solely of organic and indegeatter, but also radionuclide
like uranium, thorium, radium and potassium-40.
These elements occur in nature as complex oxidebprates, phosphates, sulfates
and silicates. The concentration of natural radieaclements depends on the type
of soil.
The technique used to measure the low activityabfiral radioactive elements is the
gamma spectrometry with a hyper pure germaniunctatéHPGe). This technique
Is best suited for the identification and quangifion of different radionuclide in a
sample.

In this work, we present the results of measurenséntadioactivity in a set of
samples taken from different sites in Southern rdgeSand MRAR, Gibs, Sand
Adrar, phosphate.
In previous samples, we determined the concentr&io specific activity of natural
radioactive elements in the family 238 U, 2321, K.
The specific activity of*® U family is calculated from the gamma rays 92%8Th),
186.03 {*°Ra), 351.9 {Pb) and 609.3%'Bi) keV. The one of**Th family is from
583.14 {°T1), 727.1 ¢%Bi) , 911.2 {*®Ac) keV and théK is from 1460.8 keV line.
The results show that radioactivity in the phosghanhd the three samples are
comparable to what is usually measured in the samgles worldwide and that this
radioactivity does in no way a health risk to theblc. Some long-term adverse

effects can be avoided by simple precautionary ureas

Keywords: natural radioactivity, organic and inorganic neattradionuclide,

specific activity, worldwide, gamma spectrometry.



Résumé :

La radioactivité naturelle est omniprésente danise terrestre. Le sol n'est
pas composé seulement de matiére organique etamqug, mais aussi de radio
nucléides comme ['uranium, thorium, radium potassitD.Ces éléments se
présentent dans la nature comme des complexesdi#exyle carbonate, phosphate,
sulfates et silicates. La concentration des élésnemdioactifs naturels dépend du
type du sol.

La technique utilisée pour la mesure de la failckivité des éléments radioactifs
naturels est la spectrométrie gamma avec un détegtemanium hyper Pur (GeHP).
Cette technique est la meilleure adaptée poumilitieation et la quantification de
différents radioéléments dans un échantillon.

Dans ce travail, on présente les résultats de mederla radioactivité dans un
ensemble d'échantillons prélevés de différentss ste Sud de ['Algérie : Sable
Mrara, Gibs, Sable Adrar, phosphates. Dans leméttbas précédents, nous avons
déterminé les concentrations ou l'activité spéaifiqles éléments radioactifs naturel
de la famille®*® U, #**Th, *K.

Les activités spécifiques de la famille radioactdle®® U est calculée a partir des
raies gamma 92.8Th), 186.03 {**Ra), 351.9 {Pb) et 609.3%¢“Bi) KeV. Celle

de la famille d€**Th des raies 583.14%TI), 727.1 *Bi) et 911.2 ¥*°Ac) KeV et

le *)K & partir de la raie 1460.8 KeV.

Les résultats obtenus montrent que la radioactilatés le phosphate et dans les trois
échantillons sont comparables a ce que I'on Mdsaléuellement dans les mémes
échantillons a I'échelle mondiale et que cetteoeadivité ne présente, en aucun cas,
un risque sanitaire pour le public. Certains effeéfastes a long terme peuvent étre

evités par de simples mesures de précaution.

Mots clés: radioactivité naturelle, matiere organique et iaoigue, radio

nucléides, activité spécifique, échelle mondiafeectrométrie gamma.
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