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Résumé :

L’analyse par activatio n neutronique avec les ga mmas prompts (Prompt Ga mma
Neutron Activation Analysis, PGNAA) et au m oyen d’une source isotopique de neutrons est
une méthode utilisée pour I’anal yse in-situ et en temps réel d’ échantillons en masse dans
divers domaines (m ines, industrie, pétr ole environnement,...). Le grand pouvoir de
pénétration des neutrons perm et, al’inve rse desautresm éthodes, 1’investigation
d’échantillons volumineux, donc représentatifs de laréalit¢ [10]. La technique est non
destructive et multi ¢lémentaire. L’identification des éléments est effectuée par I’énergie des
raies gamma spécifiques de chaque noyau et les concentrations sont déduites de I’intensité des
raies gamma correspondantes. Dans ce travail, nous avons utilise un dispositif expérim ental
de PGNAA utilisant une source Am -Be de 1C1 et un détecteur au germ anium hyper pur
(GeHp) de 15% d’efficacité relative. Ce dispositif consiste en un porte-échantillon cylindrique
en plexiglas au centre duquel la source de neut  rons est insérée. Le détecteur G eHp est
disposécontre la surface externe du porte-éch  antillon .Ce dispositif a été optimisé pour
I’analyse des échantillons liquide [20] avec le code Monte ~ Carlo MCNP5 de ¢ alcul de
transport des neutrons et photons. Dans le cas de I’analyse de s boues de station d’épuration,
objet de ce travail, nous avons simulé avec le code MCNPS5 ce dispositif pour déterminer les
dimensions optimales des échantillons en recherchant un flux de neutrons therm iques moyen
maximum dans les échantillons. Nous avons aussi calculé avec le méme code 1’efficacité de
détecteur utilisés dans ce trav ail le détecteur GeHp. Pour I’an alyse quantitative nous avons
utilis¢ la méthode développée par Z.1diri et al [35]. Cette méthode est basée sur 1’efficacité du
détecteur GeHp déterminée expérimentalement avec les gammas prompts émis par le chlore
dissous dans un échantillon d’eau qui constitue I’ échantillon de référence. On a tenu com pte
des variations du flux de neutron therm ique en utilisant les m esures effectués a lI’aide du
compteur & gaz “He. Pour les variations de I’atténua tion gammas dans les échantillons, nous
avons calcule des facteurs d’at ténuation avec le code MCNPS5. Cette méthode a été appliquée
sur 1’analyse des boues des stations d’épuratio ns utilisées aprés séchage comm e com post
dans 1’agriculture pour déterminer les ¢léments nutritifs (Ca, K, P, N,..) et des m étaux lourds

a savoir (Cd, Zn, Cr, Hg, Pb, ...).
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Introduction Générale

Introduction générale

L’analyse par activation neutronique avec les gammas prompts (Prompt Gamma
Neutron Activation Analysis, PGNAA) au moyen de sources isotopiques de neutrons est
une méthode utilisée pour I'analyse in-situ et en temps réel d’échantillons en masse
dans divers domaines (mines, industrie, pétrole, environnement,...), Cette méthode est
complémentaire aux techniques nucléaires d’analyse conventionnelles a savoir, I'analyse
par activation neutronique retardée, la fluorescence X et la PIXE. Elle permet de doser
des éléments donnant apres capture neutronique des éléments stables, comme les
éléments légers H, B, C, N, Si, P, S et Cl et les éléments lourds a savoir le Cd, le Sm, le Gd
et I'Hg. Le grand pouvoir de pénétration des neutrons permet, a 'inverse des méthodes
conventionnelles  précitées, l'investigation d’échantillons volumineux, donc
représentatifs de la réalité [1]. La PGNAA est non destructive (qui peuvent donc étre

réutilisés dans d’autres expériences) et ne nécessite pas de préparation d’échantillons.

La technique PGNAA consiste en l'interaction des neutrons avec les constituants de
I’échantillon a analyser, cette interaction aboutit a la formation de noyaux composés
excités qui émettent alors un ou plusieurs gammas prompts dans un intervalle de temps
trés court (10-14s -10-16s). L’énergie des gammas prompts dépend de I'énergie de liaison
du neutron dans le noyau composé. Apreés émission des gammas prompts, le noyau
produit est généralement radioactif et se désintegre en émettant un électron ou un
positron suivi de gammas qu’on appelle gammas retardés. L’analyse par activation
neutronique avec ces gammas retardés est appelée analyse par activation neutronique
retardée (Delayed Neutron Acivation Analysis,DNAA). L’analyse par activation
neutronique en général permet a partir de la mesure de I'énergie et du taux d’émission
des gammas émis, permet l'identification et la détermination des concentrations des

éléments présents dans I’échantillon.

Les applications de la PGNAA avec des sources isotopiques de neutrons dans
I'industrie, la géologie et le contréle non destructif sont nombreuses. Nous citerons la
détermination de la proportion de ciment dans le béton [2], la détermination de la

qualité du charbon extrait de mines [3], la détection d’explosifs contenant de I'azote
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Introduction Générale

dans le domaine de la sécurité des aéroports [4], et la mesure de 'azote total dans le

corps humain [5].

Dans ce travail on a appliqué cette méthode sur 'analyse d’échantillons solides et
en particulier les boues de stations d’épuration d’eaux usées utilisées apres séchage
comme compost dans l'agriculture. Nous avons effectué le dosage des éléments
nutritifs (N, P, K, Ca) et des métaux lourds (Cd, Zn, Cr, Hg, Pb, ...) en mettant en ceuvre

la méthode absolue pour I'analyse quantitative.

Le présent manuscrit est structuré en quatre chapitres. Dans le premier chapitre, nous
rappelons les bases théoriques nécessaires a la compréhension des mécanismes
d’interaction des neutrons avec la matiere, les fondamentaux de la dosimétrie des
rayonnements ainsi que les défauts induits par les rayonnements dans les détecteurs de
rayonnement gamma. Nous donnons aussi un bref rappel sur l'interaction des photons

avec la matiere.

Dans le deuxieme chapitre, la relation fondamentale de la méthode d’analyse par
les gammas prompts est développée. Nous présentons le dispositif expérimental utilisé
qui est composé d’'un porte-échantillon, une chaine détection gamma et une source de

neutrons Am-Be de 1 Ci.

La modélisation du dispositif expérimental ainsi que 'optimisation des dimensions
des échantillons au moyen du code MCNPS5 font I'objet du troisieme chapitre. L’outil de
calcul utilisé a cet effet est le code Monte Carlo(MC NP5) de calcul de transport de

neutron et de photon développé par le Laboratoire National de Los Alamos [6].

Enfin, dans le quatriéme chapitre, deux échantillons de boue, 'un solide et I'autre
liquide issus de la station d’épuration des eaux usées de Reghaia seront analysés. Pour
I'analyse quantitative, nous suivrons une méthodologie qui utilisera des courbes
d’étalonnage déterminées avec I'eau comme échantillons de référence [1]. Celles-ci
seront normalisées pour le flux moyen de neutrons thermiques et 'atténuation gamma.
Nous déterminerons le rendement absolu de détection gamma du systéme pour un
échantillon d’eau en utilisant les gammas prompts pour une quantité connue de chlore
préalablement dissous. Ensuite, L’atténuation gamma sera évaluée en utilisant le code
MCNP5. Enfin, pour la normalisation des nombres d’'impulsions enregistrées au méme

flux, on utilisera les mesures effectuées avec un compteur de neutrons a gaz 3He placé a
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la surface externe du porte- échantillon. Les résultats seront comparés avec ceux

déterminés par une méthode chimique conventionnelle a savoir la torche a plasma et
I'absorption atomique.
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Chapitre I  Interaction des Neutrons et des photons avec la matiere

I.1 Introduction

En 1930, Bothe et Becker découvrent I'émission d'un rayonnement tres pénétrant
provoqué par l'action des a du Radium sur des noyaux légers de Lithium, de Béryllium
ou de Bore. En 1931, F. Joliot reprend les expériences de Bothe avec une source a de
Polonium : il observe que le nouveau rayonnement, en traversant une chambre de
Wilson remplie d'hydrogene, produit des protons tres énergétiques et annonce que le
rayonnement de Bothe est constitué de photons y de haute énergie. Un an plus tard, en
se basant sur les mémes expériences que Joliot, James Chadwick, annonce que ce
rayonnement est constitué de neutrons, c'est-a-dire des particules de masse égale au
proton mais sans charge, ce qui explique qu'il soit si pénétrant. Rutherford avait prévu

ce résultat par le calcul des 1923.
1.2 Classification des neutrons

Le neutron est une particule neutre d’énergie au repos 941 MeV, qui est instable
lorsqu’elle n’est pas liée, avec une demi-vie de 12 minutes dans l'air. Il interagit avec le
noyau sans étre géné par le champ coulombien. Les neutrons sont généralement classés
en fonction de leur énergie [7.8], qui peut s’étendre sur une dizaine de décades, depuis
les neutrons thermiques jusqu’a des neutrons de plusieurs centaines de MeV. Le tableau

[.1 reprend la classification des neutrons.

Energie

Neutron

thermiques En <0,4eV

intermédiaires | 0,4 eV < En <200 KeV

rapides 200 Kev < Ens 10 MeV

relativistes En >10 MeV

Tableau 1.1 : classification des neutrons en fonction de leur énergie [7].
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Chapitre I  Interaction des Neutrons et des photons avec la matiere

a). Neutrons thermiques

Il s’agit des neutrons qui ont une énergie cinétique telle qu’a la température
ambiante, ils se trouvent en équilibre thermique avec les noyaux du milieu récepteur en
présentant un spectre de vitesses selon une distribution de Maxwell. La densité de

neutron (n) en fonction de sa vitesse (v) est donnée par 'expression :

n(v) dv = 43;2 {%}2 exp (— T:TVTZ) dv (LD
ou
m : estla masse du neutron
k : estla constante de Boltzmann,
T : estla température absolue.

A cause de la distribution de la vitesse en fonction de la température du milieu
dans lequel ils interagissent, il est évident que les neutrons n’ont pas tous la méme
énergie cinétique. Leur énergie cinétique moyenne se situe autour de la valeur la plus

probable. L'énergie cinétique la plus probable des neutrons thermiques E oest:

Eq = kT =5 muvg? (1.2)

A 20 °C, E0 = 0,0253 eV, et la vitesse la plus probable vy =2200 m/s. On convient
de définir une limite supérieure au-dessous de laquelle ils sont considérés comme des
neutrons thermiques. Cette valeur est de 0,5 eV, une valeur correspondante au

changement remarquable qui est observé a la section efficace d’absorption du cadmium

(fig. 1.1).
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Chapitre I  Interaction des Neutrons et des photons avec la matiere
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Figure I.1: représente la variation de la section efficace en fonction de
L’énergie du neutron pour le Cd [1]

On observe une forte résonance a I’énergie 0.18 eV au dessus de laquelle la valeur de
la section efficace décroit de maniere drastique (plusieurs ordres de grandeurs). En
utilisant cette propriété du 13Cd, une feuille de ce matériau d’épaisseur de 1 mm peut
servir de filtre de neutrons thermiques. A des énergies inferieures a 0.5 eV, appelée

énergie de coupure, les neutrons sont completement absorbes par la feuille de cadmium.
b). Neutrons intermédiaires

Les neutrons intermédiaires résultent de la collision élastique entre des neutrons

rapides et un noyau cible léger d’'un matériau (Hydrogeéne, graphite...). Ces neutrons ont

une énergie entre 0,5 eV et 200 keV et exhibent un spectre en 1/E, E étant I'énergie des

neutrons.
c). Neutrons rapides

Les neutrons considérés comme rapides sont ceux qui ont une énergie supérieure

a 200 keV.
1.3 Interaction neutron avec la matiere

a). La section efficace

La notion de section efficace est nécessaire pour quantifier le nombre de réactions

résultant de l'interaction entre un flux de particules et une cible. Appelée aussi
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Chapitre I  Interaction des Neutrons et des photons avec la matiere

probabilité d'interaction, elle peut étre «microscopique» quand elle est caractéristique
du « noyau-cible» individuel, ou «macroscopique» quand elle caractérise un matériau

contenant un grand nombre de noyaux-cibles [7].
- La section efficace microscopique :

Elle représente la probabilité d’interaction du neutron avec le noyau cible. Elle

est notée o ets’exprime en cm? ou en barns (1barn=10-24 cm?2).

La section efficace totale o: est la somme des sections efficaces de diffusion et

d'absorption
Ot= Os+ Oa (I.3)
Avec
os: sections efficaces de diffusion
0. : sections efficaces d'absorption
- La section efficace macroscopique et le libre parcours moyen :

La section efficace macroscopique ), représente la probabilité d'interaction avec
un nombre d’atomes correspondant a la densité atomique du matériau considére. Cette
grandeur est proportionnelle au nombre d'« obstacles » que les neutrons sont
susceptible de rencontrer, donc au nombre n. de noyaux par unité de volume (cm3), elle
s’exprime par:

Y =n¢.'c (encm) (1.4)

ou o: est la section efficace microscopique.

D’autre part, le libre parcours moyen des neutrons est l'inverse de la section efficace

macroscopique :
A=1/Y, (encm) (I.5)

Il représente la moyenne de la distance a laquelle se produit le premier choc. Il est de

I'ordre du centimetre dans les matériaux usuels.
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Chapitre I  Interaction des Neutrons et des photons avec la matiere

b).La densité, le flux et le taux de réaction neutroniques

La densité n des neutrons est le nombre de neutrons observé par unité de volume,
plus précisément, si 'on considére un petit élément de volume virtuel d3r placé au point
7 dans le systéme du laboratoire, le nombre moyen des neutrons qu'on devrait compter

est:
n (7). d%r (1.6)

Le flux @ est définit comme le nombre des neutrons traversant une surface par I'unité
de temps, et s’exprime par le produit entre la densité des neutrons n et la vitesse des

neutrons v.
®=n-v (Stcm™?) (I.7)

Le taux de réaction noté R est défini par le nombre d'interactions par unité de volume

et par unité de temps :

R=n-Y-v (1.8)
Le flux étant ®=n-v, on exprime finalement le taux de réaction par la formule :

R=Y o (1.9)
I. 4 Les interactions induites par les neutrons

L’interaction des neutrons avec la matiere peut étre parfaitement décrite par le

modele du noyau composé [9]. Dans ce modele, la premiere étape est celle ou le neutron
incident est absorbé par le noyau cible pour former un noyau composé. Dans la

deuxieme étape, le noyau composé se désintegre en éjectant une particule ou un rayon

gamma et un noyau résiduel.

Le mode de désintégration du noyau composé est indépendant de la maniere avec
laquelle il a été formé et dépend seulement des propriétés du noyau composé lui-méme
[7], telles que I'énergie et le moment angulaire. L’énergie apportée par le neutron
capturé est ensuite distribuée aléatoirement entre les nucléons du noyau composé. A
chaque mode de désintégration possible, est associée une probabilité représentée par la
largeur partielle. A chaque niveau d’énergie est associée une largeur totale I', somme de

toutes les probabilités (largeurs partielles) correspondants aux différentes réactions
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Chapitre I  Interaction des Neutrons et des photons avec la matiere

possibles. La probabilité d'une réaction induite par les neutrons représentée par la

section efficace o (n, y) est alors donnée comme suit [9] :

o(n,y) = o, (n) F?y (1.10)
ou o, (n) estla section efficace de formation du noyau composé, I' estlalargeur totale
etl, estlalargeur partielle correspondant a la probabilité d’éjection de la particule y.

Les neutrons rapides (0.2 MeV< E <10 MeV) interagissent avec les noyaux cibles
par des diffusions élastiques et inélastiques ou par des réactions de production de
particules (n, p), (n, 2n),...qui souvent, ne peuvent étre induites qu’a des énergies seuil
du neutron. Avec les noyaux légers tels que I'hydrogene, la diffusion élastique est
prépondérante. Dans ce mode de diffusion, I'énergie cinétique totale du neutron et celle
du noyau cible restent inchangées apres l'interaction. Durant celle-ci, une partie de
I'énergie est transférée au noyau de sorte que pour une énergie E du neutron et un

nombre de masse A du noyau, la perte d’énergie AE du neutron est donnée par:

2EA

AE = (A+1)2

(111)

L’expression précédente montre que pour ralentir des neutrons avec un nombre
réduit de collisions, les noyaux légers sont les plus appropriés. En particulier, avec

I’hydrogene, on observe la plus grande perte d’énergie par collision (E/2).

Pour les neutrons thermiques et épithermiques, les réactions de capture radiative
(n, y) sont prépondérantes. Dans la capture radiative, le noyau composé est dans un état
dont I'énergie est bien définie. Elle est pratiquement égale a I'énergie de liaison du
neutron dans le noyau. Celle ci est située entre 6 et 10 MeV pour 80% des éléments
stables. La désexcitation du noyau composé a lieu apres un temps tres court de 10-16s
environ et se traduit par '’émission de deux a quatre gammas en cascade dans un temps
situé entre 10-%s et 10-12s, ces gammas sont dénommés les Gammas prompts. L’énergie
des gammas prompts émis est caractéristique des éléments et leur intensité est
proportionnelle au nombre d’atomes. Le taux de captures R (n, y) sur un élément est

donné par I'’équation :
R(ny) = -0 Ny (J o(En)g (En)dEn) (1.12)

6 : Abondance isotopique de l'isotope d'intérét (%)
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m : masse de I'élément d’intérét (g)

M : masse atomique de I'élément mesuré (g/mol)
Na : nombre d’Avogadro (6,02.1023 at. /mol)

o : section efficace de capture neutronique (cm2)
@: Flux de neutrons incident (n.s1.cm-2)

En : énergie du neutron incident (keV)

La relation entre 'aire A sous un pic photoélectrique du spectre gamma enregistre et la

masse de I'élément irradie par les neutrons est donnée par I’équation suivante :
A(Ey) = R (n,y).1(Ey).(Ey) (1.13)
Avec:
Ey : énergie du gamma émis (KeV)
[(Ey) : intensité de la raie gamma d’énergie Ey
€ (Ey) : rendement de détection a I’énergie Ey

I.5 Les Sources de Neutrons

Il existe trois sources principales des neutrons: (I) les sources isotopiques, (2) les

générateurs de neutron et (3) les réacteurs nucléaires.
1). Sources isotopiques

Les sources isotopiques de neutrons sont composées soit d'un radionucléide

émetteur a ou y, ou un isotope qui se désintegre par la fission spontanée.

L’émetteur y dans les sources photo-neutron est entouré par le béryllium ou

deutérium (comme D20) ou les neutrons sont émit par la réaction (y,n):

v+°Be —» 2a+n Q =-1.67 Mev
vy+D — H+n Q=-2.23Mev
Tres peu de radionucléides avec une demi-vie raisonnable émettent des rayons y
avec des énergies tres élevées. Pour cette raison, l'utilisation de ce type de source de

neutrons est tres limitée.
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Les sources (a, n) sont un mélange intime d'un élément émetteur a et d'un
élément cible tel que le Béryllium (Be). Les neutrons sont alors générés par l'interaction

de la particule a avec un noyau de Béryllium :
9Bey + Q(--m-nmmmmmmmmmmnee >12C* + n +5.71 MeV

Les principales propriétés de ces sources sont résumées dans le tableau (1.2)

Emetteur a 210po 234pu 241 Am
Rendement neutronique | 2.35 106 1.37 106 2.32 106
(n/s.ug)

Demi-vie 138.34] 24.360 ans 485 ans

Tableau 1.2 : propriétés des sources de neutron de Réaction®Be (a, n) 12C [10]

Le principal inconvénient de ce type de source est que dans 80% des interactions
(a, n), le noyau 2C est laissé dans état excité a 4.43 MeV, et se désintegre avec une
émission des photons de 4.343 MeV[10], ces rayonnements gammas sont constitués

d'un bruit de fond qu'’il faut prendre en considération.
Pour les sources de la fission spontanée, il y a le 252 Cf

252Cf mmmemmmmmeeee > deux produits de fission + 3.8n+ 200Mev
La demi-vie est de 85.5ans.

Les sources?52Cf sont tres compactes. Le spectre de neutrons de fission du 252Cf a une

énergie moyenne de 2,348MeV. Le rendement des neutrons est 2,31.10n/s.ug.

Dans le but d'augmenter le flux de neutrons, on entoure souvent le 252Cf avec
1'235U, matériau plus facile a obtenir .De tels dispositifs sont appelés multiplicateurs de

neutrons.

1mg de 252Cf combiné avec 1,4g de 235U (enrichi a 93,4%) avec du polyéthylene
comme modérateur est équivalent a une source de neutrons de 33mg 252Cf. Ce dispositif
délivre des flux de neutrons thermiques et rapides respectivement de 4.108 et 6.108 n /s.

cm? [1].
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2). Générateur de neutrons

Une autre fagon de produire des neutrons est la réaction nucléaire avec des noyaux légers. Les

deux réactions les plus utilisées sont :
- La réaction Deutérium -Deutérium (D-D) : 2H +2 H — 3He + n
- Laréaction Deutérium-Tritium (D-T): 2H+3H — “He+n

Ces réactions résultent de la collision entre des ions accélérés de Deutérium
(tension accélératrice entre 100 a 300 KV) avec les noyaux de Deutérium ou Tritium.
Les réactions D-D et D-T, produisent respectivement des neutrons de 2.45 MeV et 14

MeV. Des intensités de 108 n/s a 1011 n/s peuvent étre atteintes en fonctionnement

continu.
3). Réacteurs Nucléaires

Avec un réacteur nucléaire, la production des neutrons a lieu lors de la fission d'un

noyau M7 selon :

MZ+N} -F141+F242+ v n}

Avec:

A+1=A1+A2+v;Z=721+272

Et

A, Z : sont respectivement la masse atomique et le numéro atomique du noyau M%.
F1,F2 : sont les fragments produits .

A4, Az, 74, Z7 : sont respectivement les masses atomiques et les numéros atomiques des

fragments de fission.

v:est un nombre de neutrons compris entre 2 et 3.
I. 6 Détection des neutrons thermiques

Les neutrons sont des particules non directement ionisantes. En traversant un
milieu donné, ils produisent des particules chargées ou un rayonnement gamma. La
détection des neutrons est basée sur la détection des particules produites dans le
milieu traversé. Il y a deux méthodes de détection des neutrons thermiques: la

méthode passive et la méthode active.
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1). La méthode passive

Certains matériaux s’activent sous l'effet des neutrons et deviennent radioactifs. La
quantité de la radioactivité y émise apres un certain temps d’irradiation est fonction du
flux de neutrons utilisé. On utilise par exemple I'Indium dont la section efficace de
réaction de capture 115[n (n, y) 116In possede une tres grande valeur (= 2600 barns) [6]
pour des neutrons lents. Le flux de neutrons peut étre déterminé en mesurant le nombre

de photons y émis.
2). La méthode active

La détection des neutrons par la méthode active est basée sur la détection des
particules produites (particule chargé, fragment de fission,..) apres interaction des

neutrons avec le milieu détecteur. Dans ce travail on utilisera le détecteur a gaz d’3He
¢ Le détecteur 3He

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

de l'ionisation et 'amplification gazeuse.

Il est constitué d’'une enceinte cylindrique (cathode) reliée a la masse, traversée
par un fil conducteur central (anode) porté a un potentiel élevé (= 1000 V) et remplie

d’un gaz 3He.

Figure I.2: Le détecteur a gaz 3He

En utilisant le compteur proportionnel a gaz 3He, les neutrons thermiques sont détectés
grace a l'ionisation du gaz par les produits de la réaction de capture neutronique

suivante :

in+3He - 1p + 3H (Q=0.764 MeV)
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La section efficace de cette réaction pour les neutrons thermiques (d’environ 0.025
eV) est de 5330 barns. Quand I'énergie du neutron augmente, la section efficace de cette

réaction décroit rapidement en 1/v, v étant la vitesse du neutron incident [7,11].

1.7 Grandeurs et unités dosimétriques

Les définitions évoquées dans cette partie sont celles des grandeurs qui représentent

I'outil nécessaire pour corréler des mesures physiques aux effets des irradiations.

I.7.1 Dose absorbée

La dose absorbée, D est le quotient de par dm, ou d¢ est I'énergie moyenne cédée par le

rayonnement ionisant a la matiere de masse dm :

_ de
" dm

D (1.14)

Unité S.I : Gy
Le nom de l'unité de dose absorbée est le gray:
1Gy =1]. kg1

Le débit de dose absorbée, D estle quotient de (dD ) par dt, o dD est l'incrément de dose

absorbée pendant l'intervalle de temps dt correspondant

y_ dD

D=— (1.15)

Unité S.I.: ]. kg L. s1

Le nom spécial, gray (Gy), peut étre substitué au joule par kilogramme :
1Gy.s1=1]. kgl s1

1.7.2 Equivalent de dose H

Pour tenir compte des effets biologiques des rayonnements ionisants, on a défini

I’équivalent de dose H. Il est exprimé en sievert (Sv) par:
H(Sv)=D.Q (1.16)

Avec:
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D : la dose absorbée.

Q: le facteur de qualité (sans dimension).

Le débit d’équivalent de dose H(Sv/h) est défini comme étant le rapport entre

I’équivalent de dose et le temps d’irradiation.
1.7.3. Les normes internationales en radioprotection

Afin qu’aucun individu ne soit exposé a des risques biologiques jugés inacceptables
dans le cadre de ses activités habituelles, on a défini des doses limites. En ce qui
concerne les expositions professionnelles et du public, les organismes ICRP
(Commission Internationale de Protection Radiologique) et ICRU (Commission
Internationale des Unités Radiologiques) dans le rapport 74 [12] recommandent les

valeurs présentées dans le tableau (I.3).

Dose Limite

Travailleurs Public
- 20 mSv/an en moyenne -1 mSv/an en moyenne
Equivalent de dose | sur5 ans sur 5 ans
HE . .
- 50 mSv maximum sur une |- 5mSv maximum sur une
) ) année donnée
année donnée

Tableau 1.3 : Limites de dose recommandées par la Commission Internationale de
Radioprotection ICRP 74 [12]

1.8 Interaction photon-matiere

L’'interaction des gammas avec la matiere s’effectue suivant les trois processus

suivants :
1). Effet photoélectrique

Au cours de I'effet photoélectrique, le photon y est totalement absorbé. Un électron
est alors éjecté d'une des couches électroniques de 1'atome. Cet électron est souvent
éjecté depuis la couche K de 1'atome, la plus profonde. Il émit avec une énergie cinétique
E._ qui est égale a I'énergie du photon incident (E,) diminuée de I'énergie de liaison de

I'électron sur sa couche (Ek)
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Ee ~ E- Eg (1.17)

L'atome se retrouve ionisé et le réarrangement électronique instantané provoque
I’émissions d'un rayonnement X de fluorescence caractéristique de 1'atome, soit, plus

rarement, une émission d'un électron Auger.
2). Effet Compton

Lors d'une interaction Compton, le photon incident cede une partie de son
énergie a un électron du cortege électronique de l'atome, qui est éjecté. Il apparait un
nouveau photon diffusé, d’énergie inférieure. Il y a donc diffusion du photon incident et
ionisation de I'atome. L’énergie du photon incident E est répartie entre 1’électron et le

photon diffusé. L’énergie du photon diffusé E’ est donnée par:

E
E'= .18
1+%(1—cose) (118)

ou E,=0,511 MeV est1’énergie au repos de I’électron.

0 : L’angle de diffusion du photon
3). Création des paires

C’est un effet de matérialisation qui se produit a des énergies relativement élevées
(E = 2moc* = 1.022 MeV). Le photon pénétrant dans le champ Coulombien d’un noyau
se matérialise sous forme d’une paire électron-positron (e-, e+). L'électron et le positron
sont ralentis dans la matiere environnante. A la fin de son parcours, le positron interagit

avec un électron et s’annihile, ce qui engendre I'’émission de deux photons de 511 keV.

4). Coefficients d’atténuation d’un faisceau de photons
Au contraire des particules chargées, les photons n’interagissent que tres peu avec
la matiere. De plus, il existe une certaine probabilité qu’'un photon traverse une
épaisseur de matiére sans interagir. Si on désigne par Ip I'intensité initiale d’'un faisceau
de photons mono énergétiques en incidence normale, la diminution de 'intensité dans
I'épaisseur comprise entre x et x+dx d'un absorbant dépend directement de son

coefficient d’atténuation p :

dl = —uldx (I.19)

Avec
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u : Coefficient d’atténuation linéaire proportionnel a la section efficace totale d’interaction:
U = 1 ot

n étant le nombre de noyaux ou d’électrons atomiques par cm? et o, la section efficace
totale d’'interaction.

[: L'intensité du flux incident

Apres intégration, on déduit la loi d’atténuation suivante :

I(x) = IO e HX —= ]0 e_no-totx (120)

1.9 détection des gammas

La détection des gammas est basée sur la détection des particules chargées crées
par ces gammas en traversant un milieu détecteur (solides, gaz,...). Deux détecteurs sont
largement utilisés en spectrométrie gamma : le détecteur semi conducteur germanium
Hyper pur (HpGe) et le détecteur solide de scintillation (Iodure de Sodium dopé au
Thallium, Nal(Tl)).

1.9.1 Le détecteur Germanium Hyper pur (GeHp)

Le détecteur de Germanium(Ge) est un détecteur de type semi-conducteur. Dans
un semi-conducteur, les électrons des couches externes des atomes se répartissent dans
deux bandes d'énergie. La bande ayant 1'énergie la plus basse est la bande de valence,
I'autre est la bande de conduction. Ces deux bandes sont séparées par une bande
d'énergie interdite qui est de 'ordre de 0.67 eV pour le Germanium [11]. A T= 0°K, la
bande de valence est completement remplie et la bande de conduction est vide. Dans
cette configuration, le Germanium ne conduit pas le courant puisque des bandes pleines
(ou vides) n'autorisent aucun transport d'électron. Si la température augmente et que
|'agitation thermique est suffisante pour conférer a un électron une énergie de 0.67 €V,
celui-ci peut passer dans la bande de conduction en laissant derriére lui un trou. Un
électron dans la bande de conduction peu peuplée est libre de se déplacer. Le trou créé
dans la bande de valence peut également se déplacer. Un électron va combler le trou,
laissant derriére lui un autre trou et ainsi le courant se propage. Ce déplacement
électron-trou produit un courant qui peut étre mesuré en appliquant une différence de

potentiel aux bornes du cristal.
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Figure 1.3 : Niveaux d’énergie dans un cristal semi-conducteur, (Vy et V¢ sont respectivement
La bande de valence et la bande de conduction) [13]

Les semi-conducteurs tels que le germanium, méme avec un tres haut degré de pureté,
contiennent des impuretés qui sont appelées respectivement accepteurs (type p) et
donneurs (type n). Les impuretés contribuent a augmenter le nombre de trous dans le
cas des impuretés de type p et celui des électrons dans le cas des impuretés de type n.
Les semi-conducteurs sont classés selon la nature des impuretés qu’ils contiennent et
sont appelés de type p ou n. Si on applique un champ électrique au semi-conducteur, on
aura un courant résultant de la présence de ces électrons et trous. Ce courant représente
un bruit de fond qui peut géner la détection de courant issu de I'interaction des gammas
avec le cristal. Pour éviter ce probléme, on crée une zone intrinseque libre de ces
porteurs de charge et on obtient alors une diode de type p-i-n qu’on polarise en inverse.
Une tension inverse appliquée a la jonction de type n+-p va pousser la majorité des
porteurs de charge vers les deux cotés de la jonction, créant ainsi une zone intrinseque.
L’épaisseur de la zone de déplétion dépend de la tension appliquée et de la

concentration des impuretés.

1.9.2 Détecteur solide de scintillation Nal(TI)

Un détecteur a scintillation est constitué d’'un matériau scintillateur optiquement couplé
a un tube photomultiplicateur. Les détecteurs a scintillation les plus courants en
spectrométrie gamma sont des cristaux d’lodure de Sodium dopé au Thallium avec un
pourcentage 0,1 a 0,2%. Le Thallium est un activateur qui permet de décaler la longueur
d'onde de la lumiére émise par le détecteur pour deux raisons: (I) afin de réduire l'auto-
absorption de la lumiére émise par le cristal de Nal lors de la désexcitation, et (2) le décalage

de la lumiere UV a la lumiere visible augmente la sensibilité du photomultiplicateur
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Le Crystal d’un scintillateur est caractérisé par deux bandes d’énergies : la bande
de conduction et la bande de valence. Ces deux bandes sont séparées par une bande
d'énergie interdite (le gap). Si on ajoute un faible pourcentage d’'un élément activateur
comme le thallium, la structure des bandes d’énergies du Crystal deviens comme

indiqué sur le schéma suivant :

Bande de conduction

Bande Phaton Niveaux
interdite i ~de . de
désexcitation y I'activataur

Bande da valence

Figure 1.4 : Niveaux d’énergie dans un cristal d’'iodure de sodium
Activé

Quand un photon interagit avec le Crystal d’un scintillateur, les électrons et les
trous créés sont ralentis le matériau actif en émettant une lumiere d’énergie plus faible
que la largeur de la bande interdite. Il faut environ 30 eV d'énergie déposé dans le

Crystal Nal pour produire un photon.

Dans le tube photomultiplicateur, et en utilisant une tension électrique, Le photon
éjecte un électron de la photocathode et cet électron est accéléré vers les dynodes Dans
chaque dynode, 1'électron éjecté plusieurs électrons (en général 3 a 4), multipliant
ainsi le courant d'électrons.. Il faut, en moyenne, environ 10 photons pour libérer un
photoélectron a la photocathode du multiplicateur. Ainsi, il faut environ 300 eV
d’énergie de y déposée dans Nal(Tl) pour libérer un photoélectron. Comme le nombre
de photoélectrons est proportionnel a 1'énergie y, le nombre d'électrons final et par
conséquent l'amplitude de l'impulsion aux bornes du photomultiplicateur sont
proportionnels a 1'énergie des photons y. La taille du Crystal Nal(Tl) la plus
couramment utilisée est celle cylindrique avec un diametre de 7.5cm (3 pouces) et une

longueur de 7.5cm (3 pouces)
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1.9.3 La résolution et I'efficacité de détection

Les principales caractéristiques d'un détecteur nucléaire sont la résolution et
'efficacité de détection. La résolution est exprimée par la largeur du pic
photoélectrique a la moitié de son maximum. Elle traduit la capacité de détecteur a
séparer deux raies gammas proche. Le détecteur Germanium a une meilleure

résolution comparé au Nal(TI).

Pour lefficacité de détection, on distingue deux types: l'efficacité absolue et
I'efficacité intrinseque. L’efficacité absolue du détecteur pour des gammas d’énergie

E, g4ps(E) est définie comme suit :

n(E)
ny(E)

Eabs(E) = (1.21)

o n(E) estle nombre d'impulsions enregistrées sous le pic photoélectrique et n,(E) le
nombre de gammas d’énergie E émis par la source.

L’efficacité intrinseque €;,;(E) du détecteur est définie comme étant le rapport
du nombre d'impulsions enregistré sous le pic photoélectrique a celui du nombre de
gammas entrant dans le détecteur. La relation entre les deux grandeurs de 'efficacité est

donnée par:

Q
€abs(E) = 8int(E)E (1.22)
ou () estl’angle solide entre la source et le détecteur

L'efficacité des détecteurs Germanium est plus faible par rapport a celle des détecteur
Nal(Tl). Généralement, les constructeurs donnent l'efficacité relative pour les détecteurs
germanium. Cette efficacité relative est définie comme étant le rapport des efficacités
absolues respectivement du détecteur germanium et d’'un détecteur Nal(Tl) de 3 pouces
pour la raie 1332 keV d’une source point ¢0Co placée a une distance bien définie des
détecteurs. Dans ce travail nous avons utilisé un détecteur de germanium Hyper pur de

15% d’efficacité relative
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1.9.4 L’électronique associée a la spectrométrie gamma

L’électronique associée a la spectrométrie gamma comprend un préamplificateur de
charge, une alimentation en haute tension, un amplificateur linéaire et enfin un
convertisseur analogique digital couplée a un ordinateur.

e Le préamplificateur de charge

Permet de convertir la charge récoltée aux bornes du détecteur en impulsion et
d’optimiser le rapport signal sur bruit. A cet effet, il est doté d'un transistor a effet de

champs refroidi a la température de I'azote liquide.

e L’amplificateur linéaire
L’amplificateur linéaire a pour fonctions 'amplification linéaire des impulsions issues du
préamplificateur a des niveaux adéquats pour 'analyse en amplitudes. Ces niveaux se
situent entre 0 et 10V.
- la mise en forme des impulsions pour I'amélioration du rapport signal sur bruit.
- I'alimentation en courant continu du préamplificateur.

e analyseur multi canal

Lorsque Les impulsions mises en forme par une amplification, elles sont traitées par un
convertisseur analogique digital (Analog to Digital Converter, ADC) qui va les classer
selon leur amplitude dans un registre mémoire constitué de plusieurs canaux.
L’ensemble convertisseur et registre d’adresse mémoire constitue un analyseur multi

canal (MCA)
1.10 Empilement des impulsions

Le phénomene d’empilement (pile up) se produit quand deux gamma ou plus
interagissent dans le détecteur de facon trop rapprochée dans le temps. Les deux
signaux correspondants se superposent alors et donnent une valeur d’énergie erronée

qui vient augmenter le bruit de fond et fait perdre la valeur « vraie » du signal.
I.11 Temps mort

Le temps mort d'un détecteur ou plus généralement d’'une chaine de mesure
correspond a une durée finie entre deux événements consécutifs pour qu’ils puissent

étre discriminés. Le temps mort doit étre particulierement pris en compte lors des
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calculs de taux de comptage, la valeur mesurée du taux de comptage doit étre corrigée
afin de prendre en compte les événements qui ont eu lieu dans le détecteur mais qui
n’ont pas été comptabilisés a cause du temps mort. La correction a appliquer dépend du
comportement du détecteur, c’est a dire s’il est paralysable ou non-paralysable. Dans
chacun des cas, le traitement du temps mort est différent (figure 1.5).
e Détecteur paralysable
Le détecteur est dit paralysable lorsque se bloque pour chaque détection pendant
la durée t du temps mort (figure L.5). Il y a donc détection a partir du moment ou deux
évenements sont séparés par un intervalle de temps supérieur ou égal a t.
e Détecteur non-paralysable
Le détecteur est dit non-paralysable lorsque se bloque seulement pendant la durée

T apres un événement. Dans ce cas 13, le détecteur se débloque apres le temps T.

N

- Modele paralysable © 3 coups enregistrés

Evénements dans le détecteur

B — (N — Iodele nom- paralysable : 4 coups enregistrés

Figure. 1.5: Illustration des deux modé¢les de temps mort [11].

1.12 dommage induit par les neutrons

L'irradiation des détecteurs de germanium par les neutrons, en particulier des
neutrons rapides, peuvent donner lieu a des déplacements des atomes de leurs positions

dans le réseau atomique. Les sites vacants créés, constituent des sites de piégeage des
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porteurs de charge. Ceci conduit a une collection de charge incompléte donc a une

dégradation de la résolution.

Le détecteur de type n est moins sensible a ces dégats d'irradiation par rapport au
détecteur de type P. Le tableau (I.4) présente les doses de neutrons rapides seuil au-

dessus desquelles la dégradation de la résolution survient.

Efficacité Relative Le seuil de la dose

type de détecteur du neutron rapide
(%) (cm-2)
Type-p 20 2x108
70 1x107
Type -n 30 4x10°
70 1x108
Planar - 1x10°

Tableau 1.4: Le seuil de la dose du neutron rapide
Sur un détecteur GeHp [10]
Dans les détecteurs coaxiaux fabriqués avec un germanium de haute pureté et de
type p, les trous sont les porteurs de charge et sont dirigés vers le contact p+ situé vers
I'axe du détecteur cylindrique. Pour les détecteurs coaxiaux faits avec du germanium

hyper pur de type n, la polarité est inversée et les trous sont collectés au contact p+ situé

a la surface externe du cristal cylindrique

1
crystal de détectewr coaxial detype p crvstal de détectewr coadal de typen
{a) (b
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Figure 1.6: la migration des charges dans un Crystal de détecteur coaxial de type p (a) et
type n-type (b) [14]
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Il a été observé que les détecteurs de type n présentent I'avantage d’étre moins
sensible aux dommages crées par les rayonnements que les détecteurs de type p [11].
L’explication réside dans le fait que les défauts créés piegent préférentiellement les
trous que les électrons. Cette propriété des détecteurs de type n a fait que ce type de
détecteur est couramment utilisé dans des applications neutroniques. Un autre aspect
des détecteurs au germanium hyper pur est que la résolution peut étre restaurée en
faisant le recuit du détecteur. A une température de recuit de 120°C et pendant 72 h[11],
on peut restaurer la résolution originale apreés un endommagement (<4.10°n/cm2) pour
un détecteur de type n. Durant le réchauffement du cristal, un systéeme de pompage

externe doit étre connecté pour préserver le vide dans le cryostat.
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Chapitre II  I’analyse par activation neutronique par les gammas
prompts et au moyen de sources 1sotopique de neutrons

I1.1 Introduction

Toutes les techniques nucléaires d’analyse chimiques impliquent l'interaction entre un
projectile entrant (neutron, particule chargée, ou photon) et un noyau cible. En conséquence
de cette interaction, on aboutit a la formation de deux noyaux : I'un léger et I'autre plus lourd.
Le particule légere est generalement un photon, un neutron ou une particule chargée. Nous

pouvons écrire cette interaction sous la forme:
a(X,Y)b
Avec
a : Projectile, X : noyau cible, Y:produit lourd, b : produit 1éger

Cette écriture n'exclut pas la possibilité de la formation d'abord d’'un noyau composé
qui se désintegre aprés pour donner les deux produits de la reaction. Le taux de reaction, R

(nombre d'interactions par unité de temps), est donné par L’équation [10]:
R=NIXo (IL.1)

N

ou

N : La densité des noyaux de la cible

[: L’intensité du flux incident

X : L’épaisseur de la cible
o : Section efficace d’interaction

L'équation (II-1) montre que R est proportionnelle a N, et donc par la mesure de R, on
peut calculer le nombre de noyaux cible(N). C'est la base pour toutes les méthodes d'analyse

par activation.
II.2 Analyse par activation neutronique

L’analyse par activation neutronique (Neutron Activation Analysis, NAA) est une
méthode d’analyse multi élémentaire pour le dosage des éléments traces dans divers
matériaux. Elle a été la méthode de référence dans les années 60 a 70 pour doser les éléments

de traces dans des échantillons biologiques, les semi-conducteurs, les polluants industriels (Pb
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dans l'air) et également en criminologie (détection de As). Cette utilisation de la NAA dans la
recherche d’éléments trace ou ultra-trace était justifiée par le fait que I'analyse par activation
posséde une excellente sensibilité, et de plus, elle est multi élémentaire. Toutefois, cette
technique se trouve concurrencée, depuis 'avenement de certaines techniques d’analyse
multi-élémentaires telles que la torche a plasma couplée a un spectromeétre de masse
(Inductively Coupled Plasma-Mass Spectrometry, ICPMS).

En analyse par activation neutronique, I'échantillon est irradié par les neutrons
thermiques (d’un réacteur, générateur de neutron ou des sources isotopiques) et dans tous les

cas on obtient :

AX (n,y) AU
Avec

AX : Le noyau cible.

A+1 . . . e 2 1y .
( )ZX Le noyau radioactif, chaque noyau radioactif émet des gammas d’énergie

caractéristiques, ce qui nous permet d’identifier a partir du spectre gamma enregistré les
éléments présent dans I'échantillon : on parle alors d’analyse qualitative.
De plus, a partir des activités induites pour chaque isotope produit, on peut déduire le
nombre d’atomes des éléments activés, c’est a dire les concentrations des éléments recherchés.
Un des avantages fondamentaux de 'AAN est qu’elle est non destructive et I’échantillon
peut étre irradié sans aucun prétraitement. Enfin I'atout majeur de ’AAN est la sensibilité de

détection qui permet de doser des traces infimes (de I'ordre du ppm ou ppb).

(

. A+1 ,
Dans le cas ou le noyau descendant )ZX se trouve dans un état fondamental,

I'analyse par la technique NAA est impossible, dans ce cas I'analyse est peu étre effectué en
utilisant la technique d’analyse par activation neutronique avec les gammas prompts (Prompt

Gamma Neutron Activation Analysis, PGNAA).
I1.3 La Technique d’analyse par les gammas prompts (PGNAA)

La PGNAA est parmi les techniques nucléaires qui suscite un grand intérét dans le
domaine d’analyse en temps réel d’échantillons volumineux comme c’est souvent le cas dans

plusieurs domaines (industriel, mines, agriculture,...).
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Cette technique relativement nouvelle a été développée aupres des réacteurs nucléaires
et aussi en utilisant différentes source isotopique de neutron (241Am-Be ,252(Cf,...). Elle est
considérée comme une technique complémentaire a la NAA. Elle permet en effet de doser des

éléments donnant un noyau résiduel stable par capture radiative (H, B, Cd...).

Dans la PGNAA (Fig. I1.1), les nucléides stables 42X capturent les neutrons thermiques

selon la réaction 4X (n,y) (A+1)ZX . Le noyau composé (AH)ZX produit est dans un état excité et
va retourner a son état fondamental avec émission de rayons y de haute énergie dans un laps
de temps tres court, de 'ordre de 10-11 a 10-12 s. C’est sur la détection (en temps réel) de ces

gammas prompts qu’est basée cette technique.

Target
Nucleus
Incident %’ _“‘\‘
NeutV " \ ! : @
. Iieg
& Product
Nucleus
Compound Delayed
Mucleus Gamma ray

Figure I1.1: Capture radiative d’'un neutron par un noyau cible [15]

I1.3.1 Relations fondamentales de la PGNAA

Le taux de capture neutronique dR d’un nuclide stable dans un élément différentiel de

volume d3r localisé au point (r) d'un échantillon dans un champ neutronique est donné par [1]:
dR = dr3n,(r) fooon(r, v)o(v)vdv (11.2)

Ou nk(r) est la densité du nuclide d’intérét au point r et n(r, v) la densité neutronique par unité

de vitesse au point r.

Si on considere un échantillon d’'une densité homogene, le taux moyen de réactions de capture

sur tout le volume V est donné par I'équation :
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(R) = ifotm dt [, dr®n,(r) fooon(r, ve(v)dv = %%NAB J, dr? fooon(r, v)vo(v)dv (I1L.3)
Oou
t,, : Le temps d’irradiation
m : est la masse de I'élément
Na:le nombre d’Avogadro
M : la masse atomique de I'élément

6 : L’abondance isotopique

Dans la convention de Hggdahl [16], les flux thermique et epithermique sont classés en
fonction de I'énergie de coupure du cadmium, si vcq est la vitesse correspondant a I'énergie de

coupure Eq, la densité neutronique peut étre alors séparée en deux termes

n(r,v) = ngp (1, v)0(Weqg — V) + Nepi (1, v)O(V — v¢q ) (11.4)
Oou
nepet Ny, : sont respectivement les densités neutroniques thermique et epithermique,

O : la fonction escalier qui est égale a 'unité pour des arguments positifs et prend la valeur zéro

ailleurs.

v.q : La vitesse correspondant a I’énergie de coupure du cadmium Ecq =0.5 eV.

Partant de la classification donnée par la convention précédente, le taux moyen de capture

donné par I'équation (II.3) aura I'’expression donnée par:

(R) = %%NAH J, dr? [fovc‘i Nep, (r, V)vo(v)dv + f;:d Nepi (T, v)va(v)dv] (11.5)
L’expression (II.5) peut étre simplifiée pour les sections efficaces variant en 1/v et devient:
(R)1), = 7 NaO[fienvoTo + Pepil | = 5 Nab[Bo00 + Pepil] (1L.6)
ou
N, :le nombre d'Avogadro

vy : la vitesse la plus probable dans une distribution de Maxwell-Boltzmann (v,=2200m/s).
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0, : la section efficace de capture radiative pour des neutrons de vitesse v,.
[: 'intégral de résonnance

Nitn » Po » Pepi SONt respectivement les moyennes sur tout le volume V de I'échantillon de la

densité neutronique totale, du flux thermique conventionnel et du flux epithermique.
Le facteur de Westcott'g a été utilisé pour tenir compte de I'écart par rapport a la loi 1/v des

variations de la section efficace dans le domaine des neutrons thermiques. Il est donné par la

relation suivante [17] :

1 f:‘d nep(W)voe(w)dv

v
oovo [y “nen(w)dv

~ 1 c
§= = — Jy ¥ pen@)o (W) vy (11.7)

Ou p;pest la fonction de distribution normalisée des vitesses des neutrons thermiques (spectre
de Maxwell ou non). Pour les spectres du type de Maxwell, le facteur de Westcott est tabulé

[17] pour un grand nombre d’éléments en fonction de la température.

Le taux de réaction de capture dans le cas de ces nuclides est donné alors par:
m — A —
<R)non1/v M N,6 [‘Pogo'o + <pepi1] (11.8)

La contribution epithermique au taux de capture peut étre estimée en utilisant le rapport
cadmium qui est le rapport mesuré de l'activité spécifique du nuclide d’intérét dans un
échantillon irradié sans enveloppe de cadmium a celle du méme nuclide dans un échantillon
irradié dans une enveloppe en cadmium. Physiquement, pour I’échantillon irradié sous
enveloppe de cadmium, seuls les neutrons epithermique définis par la convention de Hggdahl
[16] (Equation 1I-4) seront transmis et irradieront I'échantillon. L’activité étant proportionnelle

au taux de capture, en utilisant I'équation (II-8), le rapport cadmium R_; est donné par :

(p0§0'0+¢ il Ondo,
Reqg = —— 2= =1 4 20920 (I1.9)
Pepil Pepil

Le taux de capture (II-8) peut étre alors exprimé en fonction de R.; par:

— A R¢
= 2 N,050900 || (1L10)

Rca—1

<R>non1/

v

Sion introduit I'efficacité de détection €(r, E, ), le taux de comptage de gammas prompts

(C) est donné alors par :
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(C) = %%NAH fve(r, E,) foooP(Ey,v)n(r, v)o(v)vdv (11.11)

Ou P(E,,v)est la probabilité absolue d’émission d’'un gamma prompt d’énergie E, par un
nuclide capturant un neutron de vitesse v. Cette probabilité dépend de la vitesse (énergie) des
neutrons capturés, cependant, les modeles [18] de la capture neutronique basés sur la théorie
statistique prévoient que la dépendance de cette probabilité de I'énergie est négligeable dans le
domaine des énergies thermiques. Partant de cette observation, et en combinant les équations

(II-10) et (II-11), le taux de comptage peut s’exprimer comme suit :

(C) =2 N;0G0g00e(E, )P (Ey) [ -] (IL12)

Rca—1
Ou €(E,) estl'efficacité de détection gamma moyenne sur tout le volume V de I'échantillon.

Pour un milieu ayant un grand pouvoir de modération, la composante thermique est

prépondérante ( R.; > 1), le taux de comptage donné par (I1.12) devient :
(C) = %NAHQBOQ‘UOE‘(EV)P(EV) (11.13)

En général, en spectrométrie gamma, le taux de comptage précédent est déterminé en
mesurant le nombre de gammas sous le pic photoélectrique correspondant au gamma prompt

utilisé pour I'analyse qu’on divise par le temps de comptage. L’équation (I1.12) devient alors

N, = %NAefﬁoﬁUOg(Ey)P(Ey)tC (11.14)
Ou N, estle nombre d'impulsions enregistré sous le pic photo-électrique et t.est le temps de
comptage

Deux méthodes d’analyse quantitatives peuvent étre citées dans la technique d’analyse par

PGNAA :
+ Méthode absolue :

La concentration de I’élément dosé i dans un échantillon est

_m
t Me

(IL15)
ou:
- M, estla masse de I’échantillon ;
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- m; estlamasse de I'élément i dans I’échantillon.

D’apres I'équation (II-14), m; s’écrit :

= adi .16
L N 46905100, (Ey),P(Ey),tc (11.16)
Donc:
N, .M;
- (11.17)

L M, NAei‘T’og\LUOiE(EV)iP(EY)itc
C’est la concentration de I'élément par la méthode absolue.

+ Méthode relative :

Dans cette méthode et afin d’éviter les erreurs associées aux données nucléaires, on
utilise un échantillon standard qui doit avoir une matrice similaire a I’échantillon inconnu et
contenir une masse connue de I'élément a doser et on compare ensuite les nombres
d’impulsions enregistrés avec I’échantillon standard et I'échantillon inconnu. Nous obtenons en

utilisant (11.14) :

(1L18)

Ou m,, et mg 4 sont respectivement les masses de I'élément dans I'échantillon inconnu et le
standard, N, .., et N, s q les nombres d'impulsions enregistrés respectivement avec

I’échantillon inconnu et le standard.

Il est tres souvent difficile de trouver un échantillon standard présentant la méme matrice
que I’échantillon inconnu, il en résulte alors que l'absorption des neutrons thermiques et
'atténuation gamma peuvent étre différentes dans les deux échantillons. Pour faire alors de
I'analyse quantitative (équation (II-18)), le nombre d’impulsions gamma enregistré pour
I'échantillon inconnu N, .., doit étre normalisé pour le flux thermique moyen et I'efficacité de
détection gamma moyenne. La masse de ’élément dans I’échantillon inconnu est alors donnée

par:

Po,std Estd(Ey)
‘T’O,ech Eech(EY)

N y,std

Ny,ech

(11.19)
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Ou @ ech €t Pg stq les flux moyens de neutrons thermiques respectivement dans I'échantillon
inconnu et dans I'échantillon standard évalués par MCNP5, €., (E,) et €q(E,) sont
respectivement les efficacités de détection gamma moyennes de I’échantillon inconnu et du

standard..
I1.3.2.Caractéristiques de la PGNAA

La technique PGNAA présente plusieurs avantages. Elle permet de faire des analyses
multi élémentaires et elle est non destructive. Si de plus, on dispose d'un détecteur et d'une
électronique transportable, la technique peut étre utilisée en site. L’émission des gammas
prompts dans des temps tres court (< 10-14) rend la technique indispensable pour des analyses
en temps réel comme cela est souvent demandé dans l'industrie (analyse en temps réel des

matériaux entrant dans la fabrication du ciment).

I1.3.3.Sources d’erreurs pour la technique PGNAA

Plusieurs sources d’erreurs dans la technique d’analyse PGNAA contribuent a diminuer

la sensibilité de la méthode. Parmi les sources d’erreurs de cette méthode, on cite :
e Erreursliées a I’ absorption des neutrons
e Erreurs liées a I'auto absorption des photons

e Erreur statistique sur les nombre d'impulsion photoélectrique utilisé
I1.3.4.Limites de détection

La concentration limite détectable dépend principalement du nombre de coups limite
détectable enregistré dans le pic photoélectrique utilisé pour le dosage. Celui-ci étant
superposé sur un bruit de fond constitué du Compton des pics d’énergies supérieures et du
bruit de fond naturel, le nombre de coups limite détectable est lié aux fluctuations statistiques
du bruit de fond dans la région d’énergie du pic d’'intérét. En effet, la question qui est souvent
posée lorsque le nombre de coups détecté est relativement faible comparé au bruit de fond est
la suivante: le pic détecté correspond-il a un rayonnement gamma effectif ou est-il la
manifestation des fluctuations statistiques du bruit de fond dans la région d’énergie

considérée ? Pour apporter des réponses a ce probleme, L. Currie [19] a défini deux seuils:
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- un seuil critique N¢ a partir duquel on peut affirmer qu’il y a effectivement détection
d’'un rayonnement gamma avec une certaine probabilité K, de se tromper (absence de

rayonnement). On parle alors d’erreur de type 1.

- un seuil ou limite de détection N4 qui est la quantité de rayonnement gamma dont la
probabilité de donner un nombre d’impulsions inférieur a N est tres faible. On parle alors
d’erreur de type 2 qui correspondent a la situation ou méme en présence de rayonnement, le
signal détecté peut étre inférieur a N¢ et nous conduire a affirmer qu’il n’y a pas de

rayonnement.

Les définitions telles que données par L. Currie [19] permettent de mieux contréler la décision

concernant la détection de rayonnement nucléaire qui est un phénomene aléatoire.

Pour un bruit de fond bien défini (écart type tres faible), les deux seuils précédents sont donnés

par les relations suivantes :
N, = K\/Ng (I1.20)
Ny = K? + 2K, [Ny (11.21)

ou K=1.645 pour une distribution normale et une probabilité de 5% correspondant a un degré

de confiance de 95%, et Np est le nombre de coups du bruit de fond.

En utilisant la relation (I.21), la concentration limite détectable pour un élément donné peut
s’exprimer comme suit [19]:

Cip =~ —— (11.22)

ou Ng est le nombre de coups du bruit de fond dans la région d’énergie du pic photoélectrique
d’'intérét, et Ns est le nombre de coups spécifique (par unité de masse) dans le pic
photoélectrique correspondant au gamma prompt d’intérét, et Msest la masse de I"échantillon

utilisé dans ce travail.
I1.4. Dispositif expérimental de PGNAA

Dans ce travail, le matériel utilisé pour la technique PGNAA est composé: d'un dispositif

d’irradiation, une source de neutron, dans notre cas de type 241Am-Be, une chaine de
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spectrométrie gamma comprenant un détecteur GeHp associé avec un inspecteur

Canberra[22] et un PC portable piloté par un logiciel Génie 2000.
I1.4.1 Dispositif d’irradiation

Le dispositif expérimental utilisé dans ce travail est celui développé par Z. Idiri et al [20]
et qui s’inspire de la sonde PGNAA réalisé par CHUNG [21] et contenant principalement une
source de neutrons 252Cf et un détecteur germanium hyper pur (Ge(Hp)). Cette sonde a été
congue pour étre effectué a des analyses in situ et sous l'eau. La sensibilité dépend
principalement de la distribution spatiale du flux de neutrons thermiques. Plus encore, en
établissant la carte du flux de neutrons thermiques autour de la sonde contenant la source (2.7
ug de 252Cf émettant 6.2 100 n/s), il a été trouvé que 90% des neutrons thermiques sont

confinés dans 30 cm autour de la source [21].

L’'inconvénient principal que présente cette sonde concerne le dosage des éléments tels
que Cr, Ni et Fe, pour lesquels il faut tenir compte d’'importantes interférences spectrales dues a

I'interaction des neutrons avec les matériaux de construction de la sonde.

Z. Idiri et al [20] par leurs dispositif développé, proposent une approche alternative
pour éviter les difficultés citées. Elle consiste en une conception optimale d’un dispositif basé
sur une source de neutrons 241Am-Be. Une source 241Am-Be de 37 GBq est immergée dans le
centre d’'une cuve cylindrique en polyéthyléne remplie avec un volume d’eau optimal a
analyser. Un détecteur gamma (HpGe) placé contre la paroi externe de la cuve est utilisé pour la

détection des gammas prompts.

La source Am-Be présente I'avantage d’'une longue demi-vie comparée a celle du 252Cf.
Inversement, I'inconvénient avec la source Am-Be est le bruit de fond gamma relativement
intense engendré par le gamma de 4.43 MeV émis par le 12C, produit de la réaction (a, n) sur
le Béryllium. Pour le prototype développé dans ce travail, il doit étre tenu compte d’'une
seconde composante du bruit de fond de moindre importance, qui est due au gamma prompt de

2.23 MeV émis par I'Hydrogene durant la capture neutronique.
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Figure II.2 : Systéeme optimise de PGNAA avec une source Am-Be développe au CRNA.

En prenant en considération que la plupart des éléments polluants d’intérét (Hg, Cr, Ni,
Fe, Zn,...) émettent des gammas prompts a des énergies relativement grandes et supérieures
aux énergies critiques citées du bruit de fond gamma, la sensibilité pour ces éléments va
dépendre principalement de lintensité moyenne du flux de neutrons thermiques dans

I’échantillon.

Dans ce travail, les dimensions de ce dispositif ont été optimisées afin de I'utiliser pour
I'analyse d‘un échantillon solide volumineux. A cause de la rigidité du dispositif, 'optimisation

des parametres géométriques est effectuée exclusivement sur la hauteur.

Le code MCNP5 décrit au chapitre IIl a été utilisé pour optimiser les dimensions (la

hauteur) de I’échantillon au moyen de calculs des flux thermique.

I1.4.2.L’'Inspecteur 2000

L'inspecteur 2000 est un ensemble intégré comprenant I'alimentation haute tension,
I'amplificateur linéaire et I'analyseur multi-canal. Il est basé sur la technologie de traitement de
signal numérique (Digital Signal Processing, DSP).Il est surtout utilisé avec des détecteurs de

types Ge (HP), Nal [22]
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Figure I1.3 : L’'inspecteur 2000[22]

A l'opposé des électroniques conventionnelles qui numérisent le signal en fin de chaine,
I'Inspector 2000 effectue cette opération sur le signal issu du préamplificateur, donc en téte de
chaine, il résulte une amélioration de la stabilité de la précision et de la reproductibilité des

mesures. L'utilisation d'un DSP améliore les performances globales de 'acquisition.
+ Les caractéristiques de I'inspecteur 2000
L’inspecteur caractérisé par les avantages suivants :

e Ultra-compact et ultra-léger

e Alimentation par batterie au lithium 7.2V (Autonomie : 10H avec le détecteur GeHp, 12
heures avec le détecteur Nal) ou chargeur externe, ce qui permet de faire des analyses
in- situ.

e Connexion avec l'ordinateur par cable série RS-232 ou USB

e Mode oscilloscope numérique intégré pour I'assistance au paramétrage

L’ensemble est contrélé au moyen du logiciel Génie 2000 qui lui confere une excellente

souplesse d’utilisation sur le terrain.
11.4.3.Logiciel Génie 2000

Le logiciel Genie2000 permet de visualiser en temps réel la sortie de I'inspecteur, a savoir
un spectre avec en abscisse le numéro de canal et en ordonnée le nombre de coups dans ce

canal.
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Figure I1.4: exemple d'un spectre de!>2Eu obtenu par Génie 2000

L’analyse de spectres, c’est-a-dire le calcul de la surface des pics ne peut étre possible que
si I’étalonnage en énergie a été fait. Une fois ceci effectué, I'analyse sort une liste de pics avec
leurs surfaces respectives.

Pour la recherche des pics, la méthode la plus utilisée est celle de la dérivée seconde [23].
Elle est basée sur la forme du pic et plus particulierement sa forme au sommet. Un seuil de
sensibilité doit étre défini et correspond a un seuil a partir duquel le pic localisé peut étre
considéré comme significatif, ce seuil dépend du bruit de fond continu dans la région d’intérét.
On peut avoir des pics simples (singlets) ou bien des pics multiples non résolus
(multiplets).Dans le premier cas, les aires sont calculées selon la méthode directe de
sommation. Dans celle-ci, on somme les contenus des canaux du pic et on approxime le bruit de
fond sous le pic généralement par une fonction monotone linéaire ou escalier etl'aire nette est
déduite apres soustraction du bruit de fond calculé. Pour les multiplets, on applique la méthode
de déconvolution d’ajustement non linéaire par les moindres carrés en adoptant une forme
gaussienne pour les pics.

Pour tenir compte des différents phénomenes [11] contribuant a la déformation des pics,

une fonction gaussienne modifiée est utilisée comme modele du pic et elle est donnée par [23] :

Page | 37



Chapitre II  I’analyse par activation neutronique par les gammas
prompts et au moyen de sources isotopique de neutrons

(xi—Cp)
He 202 X > Cp— T
Fy = T(2x;—2Cp+T) (11.23)
He 202 , X < Cp -T

ou F; est la valeur de la fonction gaussienne modifiée au canal x;, H 1a hauteur du pic, C, est
le canal centroide du pic et o est I'écart type de la gaussienne (0= FWHM/2.355 ou FWHM est
la largeur a mi-hauteur du pic). T est I'abscisse du point a partir duquel I'écart par rapport a la

gaussienne est observé.

Il est possible au logiciel d’'identifier le radioélément responsable d'un pic en comparant
avec des tables et de calculer directement l'activité. Cela nécessite au préalable la

détermination de l'efficacité de détection.
II.4.4. La Source de neutrons 241Am-Be

La source de neutrons 241Am-Be disponible au centre de recherche nucléaire d’Alger
(CRNA) est une source de type (o, n) avec une période assez longue T1,2= 458 ans, Son activité

est d’ 1Curie et elle émet 2.2 10 n/s.

La source a une forme cylindrique avec un diametre de 36.25 mm et une hauteur de 50.8
mm. En raison de I'activité importante de I'’Américium, le mélange Am-Be de la partie active est
enfermé dans une double capsule en acier (figure I1.5) composée d’un cylindre de 17,5 mm de

diametre et 17,5 mm de hauteur et entourée d’acier inoxydable.

oA 2&me enveloppe en
acier

source Am-Be

1ere enveloppe en
acier

Figure IL.5 : Configuration géométrique de la source 241Am-Be [1]

Les neutrons émis par la source 241Am-Be proviennent de la réaction suivante:
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a+Be — n +12¢* Q=5.704Mev

ou les particules a sont émises par 241Am avec des énergies autour de E o« = 5MeV. Le 12C*
est dans un état excité, il se désexcite en émettant un gamma d’énergie Ey = 4.438MeV. Celui-
ci constitue un bruit de fond génant lors de l'analyse par activation neutronique avec les

gammas prompts et une source 241Am-Be.

Le spectre en énergie ISO de la source 241Am-Be est représenté en Figure (I1.6)

| —— 150-8528 “'Am-Be spectrum

0.8 - E

0,6 —

0.4 4

0.2 - E

Fluence par unité de lenthargie (cm-=)

T T T
1o 10 10° 10'

Energie (We')

Figure I1.6: Le spectre en énergie de la source Am-Be [24]

IL.5 Les techniques d’analyses physico-chimiques

Les résultats de notre travail ont été comparés avec ceux de deux méthodes: la torche a

plasma et 'absorption atomique.
I.5.1 La technique Torche a Plasma

La technique Torche a plasma consiste a ioniser les atomes de la matiere a analyser par
une sorte de flamme extrémement chaude avec une température de 'ordre de 6 000 °K pour
les applications géochimiques. Certains appareils sont cependant dotés d'une option dite « a
plasma froid », qui chauffent a quelques centaines de °K, permettant 1'analyse de molécules
organiques qui seraient autrement détruites, Pour la spectrométrie d'émission optique, on

utilise le fait que les électrons des atomes excités, lorsqu'ils retournent a 1'état fondamental,
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émettent un photon dont I'énergie donc la longueur d'onde est caractéristique de 1'élément. La
lumiére émise par I'élément recherché est alors détectée et mesurée, et son intensité comparée
a celle émise par le méme élément contenu dans un échantillon étalon de concentration connue

(standard) analysé dans les mémes conditions.

I1.5.2 La technique de I’Absorption Atomique

La spectrométrie d'absorption atomique (AAS) constitue un outil privilégié d'analyse en
sciences environnementales. Couplée a un four graphite, la spectrométrie AAS autorise le
dosage d'éléements majeurs et traces dans divers types de substrats : végétaux, sols, sédiments,
roches, aliments, déchets solides, effluents liquides, eaux souterraines, eaux de surface, eaux

usées, etc..

Dans son principe, la spectrométrie AAS consiste a vaporiser 1'échantillon liquide et a le
chauffer a I'aide d'une flamme ou d'un four. En mode flamme, I'équipement peut étre utilisé en
spectrométrie d'absorption et d'émission. La flamme est dirigée vers une lumiére émise par
une lampe appropriée émettant les longueurs d'onde caractéristiques de 1'élément recherché.
En traversant la flamme, les ondes lumineuses - dont les longueurs d'onde correspondent a
I'élément dosé - sont absorbées par les ions excités présents dans la flamme. L'absorption est
mesurée a l'aide d'un prisme dispersif et d'une cellule photoélectrique : elle est directement
proportionnelle a la concentration de 1'élément. Lorsque les atomes d'un élément ont été
excités, leur retour a I'état fondamental s'accompagne de I'émission de lumiere d'une fréquence
F bien définie et propre a cet élément. Le méme élément dispersé dans une flamme possede la
propriété d'absorber tout rayonnement de méme fréquence F. Il en résulte une absorption du

rayonnement incident lié a la concentration de 1'élément considéré.
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II1.1 .Historique

On appelle méthode de Monte-Carlo toute méthode visant a calculer une valeur
numérique en utilisant des procédés aléatoires, c'est-a-dire des  techniques
probabilistes. Le nom « Monte Carlo » est une référence a un célebre casino de jeux de
hasard situé a Monaco. Cette méthode a été inventée en 1947 au laboratoire de los
Alamos par Nicholas Métropolies et Stanislas Ulam [25] pendant le développement de la
premiere bombe atomique. Comme les recherches étaient secretes a Los Alamos, les

premieres publications ne sont intervenues qu’a partir de 1949.
II1.2 Principe de la méthode Monte Carlo

La méthode Monte Carlo est un outil informatique servant a la résolution des
problémes physique ou mathématique par des processus statistiques. Le probleme a

résoudre est remplace par un modele statistique.

La simulation par monte Carlo consiste a suivre I'histoire de chaque particule dans
un systeme, de sa « naissance » (source externe, neutrons de fission, ..) a sa « mort »
(capture par un noyau ou fuite hors du systeme). L'histoire de chaque particule dépend
des interactions qu'elle subit avec les matériaux. La trajectoire de la particule ainsi que
le type de la réaction sont tirées au hasard (comme dans les jeux de hasard du Casino de
Monte-Carlo). La Figure (III.1) représente le schéma de fonctionnement d’un code

monte Carlo.

Naissance

Tirage d’un point

>I Tirage du parcours I:
T

I | 1
‘ Franchissement de limites ‘ Choc dans un milieu H Franchissement d’interface }7

[ [ I
— ‘ Tirage du noyau ‘ ‘ Positionnement a 'interface ‘

‘ Tirage d’inferaction ‘

——
4{ Absorption ‘ ‘ Diffusion ‘

I
Mort ‘ Tirage énergie, direction secondaire ‘

‘ Traitement direction ‘

Figure III-1 : Organigramme de simulation Monte Carlo [26]
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Le programme fonctionne de la maniére suivante: apres avoir défini une géométrie
particuliere, les positions des sources, ainsi que la composition de chacun des matériaux,
le programme génere, lors de son exécution, une particule en une position aléatoire de la
source et la suit ensuite jusqu’a sa « mort ». Cette derniere peut survenir par absorption,

par fuite, par fission, etc. suivant la nature de la particule en question [26].
II1.3 Le Code MCNP

Le code MCNP est 1'un des codes de calcul de transport de particules et
d'interaction avec la matiere le plus utilisé pour les calculs de modélisation. Ce code a
été développé initialement par le laboratoire de Los Alamos aux Etats-Unis [6]. Que ce
soit dans les calculs neutroniques, radioprotection, la dosimétrie, ses domaines
d’applications sont variés. Les calculs de simulation s'appuient sur le transport des

neutrons, des photons et des électrons.
II1.3.1 Le traitement de la physique par MCNP5

a. Interactions des photons

Le code MCNP5 traite les interactions des photons suivant deux modeles. Le
premier modele est destiné aux photons de hautes énergies, et s’appelle le traitement
physique simple. L’effet photoélectrique dans ce modéle est considéré comme une
absorption (sans fluorescence) et un effet Compton est considéré comme une diffusion
sur un électron libre. La diffusion Thomson cohérente est ignorée. Dans le deuxieme
modele il esttenu compte de la diffusion cohérente (Thomson) et de la fluorescence qui
survient apres absorption par effet photoélectrique. Le deuxiéme modele s’appelle le

traitement de physique détaillé.
b. Interactions des neutrons

Les interactions des neutrons sont traitées par le code MCNP de la maniere

suivante [27] :
- la Capture neutronique :
La capture est traitée de deux manieres différentes : analogue ou implicite.

* Capture analogue : dans ce cas, le neutron est considéré comme définitivement

absorbé. L’énergie des particules et leur poids statistiques sont mémorisés.
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* Capture implicite : la particule n’est pas totalement éliminée, c’est-a-dire que seule une

partie de son énergie et de son poids est gardée en mémoire.

- Production de photons :

Le nombre de photons produits par une capture radiative (n, y) est fonction de la
quantité de neutrons produits par la source et du volume de la cellule dont laquelle le
neutron incident interagit pour produire les photons. Les énergies d’excitation et les

directions des photons produits sont gardées en mémoire.

- la diffusion élastique ou inélastique

Les diffusions élastique et inélastiques sont traités avec la détermination des nouvelles
énergies ainsi que la direction des particules produites: L’énergie de la particule
produite et la direction sont données dans le systeme de coordonnées du laboratoire si
la cible est au repos. Au contraire, si la cible est en mouvement, les calculs cinématiques

dans MCNP seront effectués dans le systeme du centre de masse
I11.3.2 Structure générale des données d’entrée du code MCNP5

Le fichier d’entrée de MCNP se décompose en trois grandes parties, séparées par
une ligne vide : les cartes des cellules, les cartes des surfaces et les cartes des données.
La premiere ligne du fichier est réservé a une ligne de titre, mais toutes les autres lignes
de commentaire doivent commencer par le caractéere ‘c’. Aucune ligne du fichier ne doit
dépasser 80 caracteres. Il y a lieu de terminer en cas de besoin une ligne par le
caractére ‘& et continuer sur la suivante. Le nom du fichier MCNP ne doit pas
dépasser 8 caractéres. Les deux premieres lignes vides sont nécessaires pour séparer
les cartes des cellules, des surfaces et des données. Tout ce qui est placé apres une

troisieme ligne vide (apres les cartes de données) n’est pas interprété par MCNP.

Pour exécuter un fichier MCNP, il est nécessaire d’avoir dans le répertoire le fichier
XSDIR qui inclut le lien entre chaque noyau et I'endroit ou se situe sa section efficace.
Un exemplaire de ce fichier se trouve dans le répertoire d'installation des bases de

données de MCNP.
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1) .1a spécification de la géométrie

Le fichier Input de MCNP5 commence par la spécification de la géométrie du
probléme. Celle ci est constituée de cellules entourées par des surfaces dongc, il est
alors nécessaire de définir les surfaces avant de définir les cellules parce que les

cellules sont des résultats de I'union ou l'intersection de ces surfaces.
a).la définition des surfaces

Le programme contient des équations d'un grand nombre de surfaces. Pour en

définir une, on utilise la formulation suivante :
N type coord

N: est le numéro de la surface ; il estprécédé d’'un astérisque * si la surface est

réfléchissante

type: représentent 'abréviation d’'une surface reconnue par le programme. Par exemple

P correspond a un plan, C correspond a un cylindre.
coord : représente les coordonner du surface
b).la définition des Cellules

Les cellules sont des boites constituant la géométrie a simuler, généralement de

forme simple. Une cellule pleine est définie de la maniere suivante :
N mdSi Imp:x=1

Avec:

N : le numéro de la cellule

m : le numéro du matériau composant la cellule et si la cellule est vide on lui attribue le

numéro 0
d : la densité en g/cm3
Si : les surfaces définissant la cellule avec les signes adéquats

Imp:x l'importance de la cellule pour la particule x, généralement fixée a 1.
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+» Intersection des cellules

L’intersection des cellules est représentée par un blanc entre les numéros des

surfaces, la figure II-2 représente une intersection entre deux surface A et B

Figure IIL.2 : représente l'intersection A B
% Exclusion de cellules
Il est possible d’exclure une cellule d'un espace par le caractére #.
+ Union des cellules

L’union de cellule se fait par le caractere : Il est cependant conseillé de limiter son

utilisation au cas strictement nécessaires.

La figure II1.3 représente un exemple de I'union entre deux surfaces A et B

Figure IIL.3 : représente 'union A: B
2). La spécification des données (Data)

Ce bloc définit le type des particules que nous voulons simuler : leur transport
(Mode), les différents matériaux composant les cellules, les sources des rayonnements,
la bibliotheque de la section efficace utilisé. En général, cette partie définit toutes les

données sauf celle se rapportant ala géométrie.
+ La Carte Mode
Cette carte permet de définir le type de particules transportées, elle s’utilise

comme suit :
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MODE X;

Xi=N pour le transport des neutrons
P pour le transport des photons
E pour le transport des électrons

+ la définition des matériaux

Cette carte spécifie les compositions isotopiques de matériaux et les sections

efficaces. Elle est définie de la maniére suivante :
my, ZAID1 fractionl ZAID2 fraction2

Le n correspond au numéro du matériau dans la carte des cellules et ZAID1
fraction1 ZAID2 fraction2 ..indique de quel élément il s’agit, ainsi que la

bibliotheque des sections efficaces a utiliser.
+ La définition de la section efficace

Une des spécificités majeures du code MCNP est |'utilisation de tables de sections
efficaces expérimentales. Les sections efficaces de réactions considérées par MCNP
proviennent de nombreuses compilations effectuées dans différents centres ou

laboratoires (Tableau II1.1).

Base de données Origine
ENDF/B Etas Unis
JEFF Europe
JENDL Japon
BROND Russie

Tableau I11.1 : les différents Base de donne

Ces données ont été constamment complétées et améliorées depuis plus de 30 ans par
les développeurs de MCNP. Elles sont contenues dans des tables couvrant une grande

gamme d'énergies pour les particules essentielles (neutrons, photons et électrons).
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4+ La définition de la source

La source et le type des rayonnements émit est défini dans la carte (SDEF). Elle a

la formulation suivante :
SDEF variablel variable2 variable3...

SI : précise quelle est la forme de la distribution (valeurs discretes, histogramme,

densité de probabilité...).
SP: les probabilités spécifique a la distribution SI.

Il existe des nombreuses variables pour définir la source, nous n’en citerons que

quelques une qui ont été utilisées dans notre simulation. Elles sont résumées dans le

Tableau II1.2

Variable | Sens Par défaut

ERG I'énergie de la source, en MeV 14 MeV

POS donne le point de référence du centre de la source ; 0,0,0

RAD le rayon de la source. 0

EXT I'extension de la source depuis POS, le long d’AXS 0

AXS définit I'axe de la source. X, Y et Z donnent les coordonnées x | Pas de

y et z de la source direction

PAR donne le type de particule =1 (neutron)
=2 (photon)
= 3 (électron)

Tableau II1.2 : les parametres pour définir une source
Exemple :

+ Source ponctuelle isotopique
SDEF POS=-10000 ERG=10

Définit une source isotrope positionnée en l'axe x a l'abscisse -1m, |'énergie des

particules émises est de 10 MeV
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+ Source cylindrique
SDEF CEL=1 POS=000AXS=100 RAD=D1 EXT=D2
SI1 5

SI2 50

Cette source est I'intersection entre un cylindre et la cellule 1. Ce cylindre est centré sur

I'origine et son rayon est de 5 cm. Il s’étend sur 2x50 cm, 50 cm selon la direction

(1,0,0) et 50 cm selon (-1, 0,0).
3). La définition des observables « Tally »

Les «Tallies» sont les observables définies dans MCNP correspondant aux
résultats qu’on souhaite obtenir dans le domaine du transport des particules : le courant

a travers une surface, le flux en un point, ..etc.

Type de Description de I'observable Type de Unités
Tally particules
F1 Courant intégré sur une surface N,P,E Particules
F2 Flux moyen a travers une surface N,P,E Particules/cm
F4 Le flux moyen dans une cellule N,P,E Particules/cm?
F5:N Le flux en un point détecteur N, P Particules/cm?
ouP
F6:N, P | L’énergie moyenne déposée dans une cellule N, P E MeV/g
etE
F7 L’énergie moyenne par fission déposée dans N MeV/g
une cellule.
F8 Distribution de la hauteur d’'impulsion crée N, P, E, PE Pulses/MeV
dans un détecteur en fonction de I'énergie
déposée.

Tableau I11.3 Les observables de MCNP5

Les observables F4, F5, F8, permettent de calculer respectivement le flux moyen

dans une cellule, le flux ponctuel et I'efficacité absolue pour chaque photon interagissant
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avec le détecteur. Ces observables sont particulierement intéressants pour notre

application et leur fonctionnement est expliqué par ci-dessous :
4+ F4:Le flux moyen dans une cellule

L’expression du flux moyen calculé par I'observable F4 est la suivante :
F=[ff, . o@E t)dE.dt % (1I1.1)
4 v.ee P E T '

01‘1:(,0(17, E,t) est le flux de particules d’énergie E a la position ' et a l'instant t
traversant le volume V. dV étant I'élément de volume autour de la position I et T, le
temps d’irradiation. Cet observable représente le flux moyen dans le volume d’une

cellule donnée.

+ F5:Flux en un point détecteur

L’observable F5 est un estimateur déterministe de la fluence en un point.

L’expression du flux ponctuel calculé par I'observable F5 est la suivante :

Fs = [dE [dt [dQ¥ (7, QE,¢) (111.2)
ou:
Y Le flux de particules

?p,ﬁ, E,t: Vecteur de la position de la particule (cm), la direction du vecteur, énergie

(Mev) et le temps (Shark), (Shark = 10-8 s) [6].
+ F8: efficacité absolue

Cet observable permet d’obtenir un Distribution de la hauteur d’'impulsion créée

dans un détecteur en fonction de I'énergie déposée.
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I11.4 Simulation et optimisation du dispositif expérimental de PGNAA

Le dispositif que nous avons utilisé dans ce travail est celui développé au Centre
de recherche Nucléaire d’Alger par Z. Idiri et.al. [20] a été décrit au chapitre II (voir Fig.
[1.2) et consiste en une source 241Am-Be de 37 GBq immergée au centre d’'un porte
échantillon cylindrique en plexiglas. Un détecteur gamma (HPGe) est placé contre la
paroi externe de la cuve pour la détection des gammas prompts.

Ce dispositif a été optimisé pour I'analyse des échantillons liquide [20] et dans le
cas de I'analyse des boues de station d’épuration, objet de ce travail, nous avons simulé
avec le code MCNP5 ce dispositif pour déterminer les dimensions optimales des

échantillons.

I11.4.1 Stratégie d’optimisation

Dans cette étude, la stratégie suivie pour déterminer les dimensions optimales du

volume de I’échantillon est faite suivant deux étapes principales :

Une modélisation avec le code MCNP du dispositif expérimental de la PGNAA avec
une source de neutrons 241Am-Be a été établie et validée ensuite par des mesures de
flux de neutrons thermiques avec la technique des feuilles d’activation, ou le flux de
neutrons thermiques a été calculé avec la modélisation établie dans un échantillon
d’eau, a différentes distances source-détecteur. Le flux ainsi calculé par le code MCNP5 a
été ensuite comparé aux valeurs mesurées en activant des feuilles d'indium avec ou sans

enveloppe en cadmium.

La seconde étape a été dédiée pour choisir définitivement les dimensions
optimales du dispositif concu correspondant a une valeur maximum du flux de neutron

thermique moyen dans I"échantillon, nous avons tenu compte de trois contraintes :

1. Dommages causés par les neutrons rapides au détecteur gamma Ge(HP).
2. Empilement des impulsions et temps mort.
3. Dose de neutrons a la surface externe de la cuve.

Ces contraintes ont été établies pour prévenir les dommages qui peuvent affecter

sérieusement la résolution du détecteur, optimiser les conditions de comptage en
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réduisant 'empilement des impulsions et le temps mort, et enfin pour réduire les effets

des rayonnements sur l'opérateur.

111.4.2 Validation de la modélisation du dispositif expérimental

La validation de ce modele obtenu par la simulation a été réalisée par la mesure

du flux de neutrons thermiques par la technique de la feuille d’activation.

I11.4.2.1 Principe de la technique feuilles d’activation

Le flux ponctuel de neutrons thermiques a été mesuré a mi-hauteur de
’échantillon d’eau cylindrique et a différentes distances de la source de neutrons. Les
mesures ont été effectuées en utilisant la méthode des feuilles d’activation qui consiste a
irradier des feuilles minces d’'Indium ou d’or et a déterminer les activités induites sur
ces éléments par réaction de capture, en mesurant le nombre de gammas

caractéristiques émis par les radioéléments produits (Tableau I11.4).

Isotope | Abondance | Réaction G Période E,
(%) (n,y) (barns) (KeV)
"*In 9572 | (ny)'™In| 81 54 min | 417
(n’y)116m2ln 81 2,185 1097
1293
(n Y)116II’1 40 14,1 s
T Au 100 | (n,y) ™ | 988 | 27;

Tableau I11.4. Données nucléaires des isotopes de I'Or et de I'Indium utilisées dans la
méthode des feuilles d’activation pour la détermination des flux neutroniques

thermiques et épistémique [41].

Dans cette validation, les mesures de flux des neutrons thermiques ont été
effectuées en utilisant la réaction 115In (n, y) 11émIn. Ce choix de I'Indium a été motivé
par le faite que la saturation de l'activité induite est atteinte en quelque heures, ce qui
permet de faire un gain en temps dans les procédures d’irradiation et de mesures.

D’autre part, méme si la section efficace de 'indium ne varie pas en 1/v, une bonne
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précision des mesures est possible en utilisant les facteurs de Westcott pour cet

élément.

Comme on peut le voir dans le schéma de décroissance donné dans la Figure (I11.4)
'116]n et son isomere 116mlln vont décroitre en émettant un 3 pour donner l'isotope

stable 116Sn selon la réaction suivante :
Hom s> 1esn + e+

Tandis que 1''16In décroit de son état fondamental (1*) vers I'état fondamental (0+) du
116Sn en émettant un {3, les états isométriques de 1''16In vont décroitre vers les états

excités du 116Sn donnant alors lieu a 'émission de gammas de différentes énergies.

IT100:x g+ 0250

2,601

2.529
2.31

2 il 2. 112

w1294

9667
Q =3.273MeY 0.0

116
)

Figure I11.4: Schéma de désintégration de I'116In [28]
Les feuilles d’activation d’indium sont irradiées avec et sans enveloppe de

cadmium de 1mm d’épaisseur.

En utilisant le taux de comptage défini dans I'’équation (II.14) dans le chapitre II, la
relation entre les nombres de coups enregistrés sous le pic photoélectrique d’intérét et

le flux de neutrons thermiques est donné par:
9o = (Ny = Ny aca)/[2NOGY g Gen £, (1 — e H0)e~Ma (1 — eHe) /2] (1. 1)

Avec
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Ny: est le nombre de coups enregistré avec la feuille d'indium sans enveloppe de

cadmium,

Ny, aca: estle nombre de coups enregistré avec enveloppe de cadmium,
m : est la masse de la feuille d’'indium

N : est le nombre d’Avogadro

0 : est 'abondance isotopique de 1'115In

0o est la section efficace de capture neutronique

Guwn : est le facteur d’auto-atténuation des neutrons dans la feuille d'indium elle-méme, il
vaut (0.867) pour la feuille utilisée de 10 mm de diametre et 0.1 mm d’épaisseur [20].
g: est le facteur de Westcott, il vaut (1.019) pour l'indium utilisé pour la correction non

1/v [20].

gy estl’efficacité absolue de détection a I'’énergie du gamma d’intérét,

A estla constante de désintégration, A=1/Tj 2.

ti tg tc sontrespectivement les temps d’irradiation, de décroissance et de comptage.

111.4.2.2 Spectrométrie Gamma et calcul du Flux

La mesure de flux de neutron thermique été effectuée par l'irradiation d’une feuille
d'indium de 0.139mm d’épaisseur et 10 mm de diametre pour différentes distances
source -détecteur. La feuille a été irradie deux fois pour chaque position (Figure IIL.5)
avec et sans Cadmium. L’irradiation de la feuille nue nous permet de mesurer les
contributions des neutrons thermiques et épithermiques a I'activité induite.
L’irradiation de la méme feuille avec I'enveloppe de Cadmium nous permet de
déterminer la contribution epithermique, le flux thermique est alors déduit par la

soustraction des activités induites respectivement sans et avec le Cadmium.
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1un fil pour attacher lafeuille

La source ™ AmEe

—

/ La feuille d'Indium

Figure II1.5: les positions d’irradiation

Apres un temps d’irradiation estimé de 4h pour les positions situés a coté de la
source et pendant toute la nuit (environ de 16h) pour les positions situées loin de la

source, un temps de refroidissement est nécessaire, a été estimé a 5 minutes .

Le comptage des gammas émis lors de la désintégration du 116mlln a été effectué

par un détecteur Ge(HP) portable avec une résolution de 1.9 keV au pic 1332keV du

60 Co et une efficacité relative de 20%. La chaine de détection utilisée a été étalonnée
avec une source d'1>2Eu possédant une activité de 1721.21 (Bq). La source 152Eu a été
choisie en raison de ses nombreuses raies caractéristiques, dont les principales sont

notées avec leurs probabilités d’émission dans le tableau (II1.5).

E, (keV) 121.78 | 244.69 | 344.28 | 444.00 | 778.90
Intensité (%) | 282 | 74 | 264 | 3.07 13.0
E, (keV) 867.38 | 964.05 | 1085.83 | 1112.00 | 1408.03
Intensité (%) | 4.16 | 1448 | 10.14 | 13.55 | 20.7

Tableau IIL.5 : Principales raies y caractéristiques de **Eu. [28]

L’efficacité absolue de détecteur est nécessaire dans la mesure de Flux de neutron

thermique, elle est calculée selon la relation :
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N

8absolue = m (IIIZ)

Avec:

N : est le comptage net sous le pic photoélectrique du spectre obtenu,

Iy : le rapport d’embranchement

tc : le temps de comptage

A:1'activité de la source

La représentation graphique de l'efficacité absolue en fonction de I'énergie est

représentée dans le graphe ci-dessous :

0,06

0,05

0,04

0,03

0,02

Efficacité absolue

0,01

0,00

— 777
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600
Energie(Kev)

Figure II1.6 :Courbe d’efficacité du détecteur Ge(HP) portable

Apres la détermination de I'activité induite A en mesurant les gammas émis par les
feuilles d’activation, nous pouvons enfin déduire les valeurs du flux de neutrons

thermiques par I'équation (III. 1)

Les valeurs du flux thermique ont été calculées pour les raies gamma aux énergies
416 Kev, 1097 Kev et 1293 KeV. Elles sont représentées sur la figure (I1.4) pour le pic

photoélectrique d’énergie 416 KeV, qui présente la meilleure efficacité de détection.
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Plusieurs erreurs peuvent entacher la mesure du flux. Ces erreurs peuvent
apparaitre a chaque étape de I'expérience (irradiation, mesure des activités ou calcul du

flux). On en distingue deux types [29] :

- Les erreurs aléatoires, qui découlent du phénomene de désintégration radioactive
qui est un processus aléatoire, et représente une source inévitable d’incertitude sur les

mesures.

- Les erreurs expérimentales, sont systématiques et regroupent les incertitudes

suivantes [30] :

1. Incertitudes dues aux comptages: sont les erreurs liées a l'appareillage
électronique utilisé, elles affectent la mesure des surfaces nettes des photo-pics. Ce sont

le phénomene d’empilement et de temps mort.

L’incertitude due a '’empilement est rendue négligeable en travaillant avec des taux de

comptage relativement faibles, ne dépassant pas les 2000 cps/s.
La correction due au temps mort du codeur est faite automatiquement par I'analyseur.

De plus, nous avons pris en considération l'incertitude due aux statistiques de

comptage dans l'erreur sur le contenu du pic par la formule:

AN/N=+/N+2B/N (1V.3)

Ou N est le nombre de coups sous le pic et B celui constituant du bruit de fond.
2. Incertitude sur la mesure de I'efficacité du détecteur: celle-ci est donnée par :
1,

ol (TRICHRICHN w

. AL , . - oy .
Ou: — est l'erreur relative sur l'intensité | des raies gamma.
Y

3. Incertitude sur la mesure du flux : est donnée par:

2 2 2 21"/
o CRCRICRICN )
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Ou: Ao/o est I'erreur relative sur la section efficace de la réaction nucléaire utilisée

[31].

111.4.2.3 Calcul du flux de neutrons thermiques ponctuel par MCNP5

La simulation de la distribution du flux de neutron thermique émis par la source
241Am-Be en un point donné a été effectué en utilisant 'observable « F5 » (associé a
« E5 » pour I'énergie) qui donne le flux des neutrons thermique d’énergie inférieure a
0.5 eV en un point détecteur (le détecteur ici c’est la feuille d’'indium). L’observable F5

est représenté par la notation suivante dans le fichier Input :

F5:n 0 16.685-10 0.5

E5: 5e7

Avec

n : représente le type du particule, dans notre cas étaient les neutrons
(0, 16.685, -10) : les coordonnées du détecteur

0.5 : le rayon de la sphere d’exclusion

Le code MCNP5 consiste a une méthode probabiliste qui permet de calculer le
transport de différents types de particule. L’'observable F5 est calculé par la relation
suivante [6]:

wP(we *

F5 = —m [11.6
2TR2 (11L.6)

Ou:

R : la distance entre le site d’interaction et le détecteur ponctuel D

W : I'intensité de la source (est 1 par défaut).

A: Le nombre total du libre parcours moyen intégrés sur la trajectoire entre le point
d’interaction et le point D

P(u) : estla probabilité d’atteindre le détecteur (le point D)

u: L’angle entre la direction initiale de la particule incidente et la direction d’émission

vers le point D (détecteur).
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Un rayon délimitant une zone sphérique d’exclusion doit étre spécifié autour du
I'observable F5 lors de son utilisation. Cette exclusion peut étre justifie par le terme
1/R2 qui ne doit pas tendre vers 'infini, En effet, si R tend vers zéro, F5 tend vert l'infini
et donc la variance théorique de I'estimateur aussi, pour évité ce probléme |'utilisateur
doit spécifier un rayon délimitant une sphére d’exclusion fictive a I'intérieur de laquelle

les interactions sont ignorées dans les calculs.

Le résultat du flux thermique calculé par MCNP5 et mesuré par expérience est

représenté dans la figure (II1.5):

6000 4 * Valeurs obtenues avec MCNP5
O Valeurs experimentales
5000 —— Ajustement par une fonction de lorentz

4000

3000

2000

1000 +

flux thermique moyen(n/cm2.s)

— 1 T T T 1T T T T T " 1
4 6 8 10 12 14 16 18 20

Distance suorce - detecteur(Cm)

Figure IIL.5: flux de neutron thermique dans I'eau pour différents distance source-

détecteur

I11.4.2.4 Validation de la modélisation

Les résultats pour le flux de neutrons thermiques déterminés par les calculs MCNP
et les mesures effectuées avec les feuilles d’activation d’indium, pour différentes

distances source-détecteur sont montrés dans la figure (IIl.4). On observe sur cette
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figure une légere différence entre les résultats et ceux simulés au voisinage de la source.
Cette différence peut étre attribuée a la sphere d’exclusion précédemment définie et
pour laquelle les interactions ayant lieu a l'intérieur ne sont pas prises en compte dans
les calculs. Globalement la comparaison des flux de neutrons thermiques mesurés et

simulés montre un accord satisfaisant.

I11.4.3 Optimisation des parametres géométriques du dispositif de
PGNAA avec la source 241Am-Be
L’optimisation a été effectuée par le calcul de la distribution du flux de neutron

thermique moyen dans un échantillon d’eau mis dans un dispositif cylindrique (Fig.

11L.7).

Figure II1.7: Vue 2D du dispositif simulé par MCNP5

Dans les calculs on a utilisé I'observable « F4 » (associé a « E4 » pour I'énergie) qui
représente le flux moyen des neutrons d’énergie inférieure a 0.4 eV sur le volume de

I’échantillon d’eau.

Le flux de neutron thermique a été calculé en faisant varier le diametre du porte
échantillon tout en fixant sa hauteur a 100cm. Ensuite, apres avoir déterminé le

diametre optimal correspondant a la valeur maximum du flux de neutron thermique
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moyen, celui-ci est calculé en fonction de la hauteur en fixant le diametre a sa valeur

optimal.

Les résultats de la simulation pour le diametre avec la hauteur fixée a 100cm sont

montrés sur la figure ci- dessous :

1400 - B Valeurs calculées par MCNP5 (hauteur fixé=100m)
—— Ajustement polynomial

1200

1000

800 —

600 —

flux thermique moyen

400

T T T T T T T T T T T
10 15 20 25 30 35

Diametre du cylindre

Figure II1.8 Les variations du flux moyen de neutrons thermiques en fonction du

diameétre avec la hauteur de la cuve fixée a 100 cm

Nous constatons que le diametre optimal qui correspond au flux de neutron thermique

moyen maximal dans I’échantillon d’eau est autour de 20cm.

Les variations du flux de neutron thermique moyen en fonction de la hauteur pour un

diametre de 20cm sont données dans la figure suivante.
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m Valeurs calculées par MCNP5(diametre fixé & 20cm)
—— Ajustement polynomial
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Figure II1.9 Les variations du flux moyen de neutrons thermiques en fonction de la

hauteur avec un diametre fixé a 20 cm

Nous constatons sur la figure (II1.9) que la valeur optimale de la hauteur de

I’échantillon est de 20cm

111.4.3.1 Contrainte des dommages créés par les neutrons rapides

dans le cristal du détecteur GeHp

Dans ce travail, nous avons utilisé un détecteur portable ORTEC GMX20190 avec
20% d’efficacité relative et 1.90 Kev de résolution a I'énergie de 1332.5 Kev de la raie du

60Co, la valeur limite de fluence de neutrons rapides est de 4.10°n.cm-2[11].

Si nous choisissons un temps d’utilisation raisonnable de 3 heures par jour, 5 jours
par semaine pendant 5 ans, la valeur limite pour le flux de neutrons rapides doit étre de

284 n.cm-2s-1.
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Pour déterminer les dimensions exactes donnant la valeur précédente pour le flux
de neutrons rapides, celui-ci a été calculé a la surface externe de I'’échantillon et a mi-
hauteur en utilisant plusieurs simulations avec le code MCNP5 pour différents diametres

et hauteurs de I’échantillon

Les résultats obtenus par Z. Idiri et al [20] montrent que la valeur du diametre

correspondant a la valeur limite du flux de neutrons rapides est 31 cm.

I11.4.3.2 La contrainte de la dose de neutrons

L’équivalent de dose de neutrons regu par l'operateur a été évalué en fonction du
temps d’exposition prés du dispositif de PGNAA avec la source Am-Be. A cet effet, trois
scenarios ont été étudiés par Z. Idiri et al [20] en se basant sur des situations

d’exposition réalistes de 10 min, 30 min et 01 heure.

En tenant compte des facteurs de conversion de fluence de neutrons en équivalent
de dose pour une source Am-Be recommandes 1S0-8525 (391 pSv /1 cm?) [32]et en
utilisant la dose de neutrons maximum permise de 20 mSv/année pour les travailleurs
sous rayonnement recommandée par 'lCRP-71 [33],les flux de neutrons correspondants
aux trois cas cites plus haut (temps par jour, cinq jours par semaine) devraient avoir

respectivement les valeurs de 355,118 et 60 neutrons.cm2.s1.

Comparées au flux de neutrons rapide calculé pour le prototype proposé (132
neutrons.cm2.s-1) et en tenant compte des contributions des neutrons thermiques et des
gammas a la dose équivalente totale, le temps d’exposition recommandé pres du

dispositif optimisé ne devrait pas excéder 10 minutes par jour [20].

111.4.3.3 La contrainte du temps mort et de 'empilement des

impulsions

Dans ce travail, la méthode du générateur d’'impulsions a été utilisée pour la
correction du '’empilement des impulsions. Cette technique consiste a injecter un signal
d’amplitude constante a partir d’'un générateur d'impulsion a fréquence constante dans
le préamplificateur de sorte qu'un mélange de signaux du détecteur et du générateur est
traité par le reste de la chaine de détection. L’hypothese de base est que les deux signaux

subissent les mémes pertes dues aux effets de 'empilement et du temps mort. Avec des
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taux de comptage croissants, les pics gamma et du générateur d’impulsion sont
distordus et I'hypothese précédente n’est plus valable. Pour connaitre a quel niveau de
la valeur du taux de comptage, la méthode du générateur d’'impulsions n’est plus valable,
nous avons effectué une expérience ou le taux de comptage du pic a 1173 KeV du ¢°Co a
été corrigé pour différents temps morts générés par une source de 137Cs. La chaine de
détection comprend un détecteur gamma Hp(Ge) portable ORTEC GMX 20190, un
amplificateur CANBERRA2021 et une carte analyseur multi-canal ORTEC 4k-ACE. Les
résultats obtenus montrent que la méthode du générateur d’'impulsions n’est plus valide

a des temps morts dépassant 20% [20].

Le temps mort et le taux de comptage total dans les spectres de gammas prompts
ont été ensuite mesurés pour différents diametres de I'échantillon. Le taux de comptage
est principalement du au bruit de fond de la source (4.43 MeV) et au gamma prompt de
2.23 MeV, émis par I'hydrogene apres capture neutronique. La fraction du temps mort a
été calculée en utilisant le temps réel et le temps d’horloge affichés sur I'analyseur multi-
canal et ensuite les impulsions ont été sommés sur tout le spectre pour déduire le taux
de comptage correspondant. Pour la valeur critique du temps mort relatif de 20%, le

taux de comptage correspondant est de 6414 c/s et le diametre associé est de 41.70 cm.

Ces calculs montrent que les dimensions optimales du dispositif pour I'analyse par

la PGNAA d’un échantillon d’eau sont 20cm pour la hauteur et 40cm pour le diameétre.

111.4.4 Optimisation les dimensions des échantillons pour I'analyse de

la boue des stations d’épuration d’eaux usées

Le dispositif optimisé de PGNAA a été utilisé pour I'analyse des boues des stations
d’épuration d’eaux usées. L'optimisation des dimensions des échantillons a été effectuée

exclusivement sur la hauteur, seul parameétre que nous pouvons ajuster.

Le fichier d’entrée (Input) contient toutes les données indispensables a I'exécution

du programme de simulation qui est effectuée de la maniére suivante :
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1. Description de la modélisation de la géométrie de systéeme:

La modélisation de la géométrie du dispositif expérimental est obtenue en
combinant les surfaces de base dans le fichier Input afin de décrire les « cellules »
représentant les volumes constituant la géométrie a simuler. Ces cellules fondamentales
sont de forme simple et homogene en composition, elles représentent le matériel de
I'expérience, a savoir: la source, le détecteur, dont les caractéristiques sont détaillées sur

le tableau (I11.6).

Afin de vérifier la géométrie modélisée (figure 111.10), on utilise le logiciel nommé Vised.
Ce programme de visualisation permet de vérifier la description de la géométrie en 2D

et 3D avant d’exécuter une simulation.

Figure I11.10: Vue 3D du dispositif simulé par MCNP5

Numéro des cellules Cellule Matériau dans la cellule
1 Echantillon La boue

2,7,12,10 Porte- échantillon plexiglas

3,6,13.9,11,8 Environnement (laboratoire) | Air ambiant

4 Blindage de la source Acier inoxydable

5 Source Américium-Béryllium

Tableau I11L.6: Description des cellules
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2 .Introduction des caractéristiques de la source:

Le code MCNP5 considere les sources isotropes par défaut, la définition de la
source notée : SDEF (Source Définition) permet de spécifier I'énergie des neutrons émis,

sinon le code considéere I'énergie d’émission par défaut égale a 14 MeV.

Dans notre cas, nous introduisons l'intensité d’émission de la source isotrope
241Am-Be (notée WGT), la nature des particules émises (par=1 pour le neutron) ainsi
que la distribution du spectre d’émission en énergie de la source Iso [34] sous la forme
de groupes d’émission @;, représentant des intervalles d’énergie d’émission des neutrons

entre Ej et Ei+1:

Ei+1

Z j¢E dE (11.7)

Ei
Ou ok estI’émission spectrale de la source.

Les valeurs ¢i données sont des valeurs expérimentales normalisées a 'unité:
n — -1
=19, =1 (s7) (111 8)

Les caractéristiques de la source sont introduites dans le fichier Input de la maniére
suivante:
SDEF cel=1 erg=dl par=1 WGT=2.2E6
silh 4.14e-7 0.11 0.33 054 0.75 097&
1.18 140 1.61 182 2.04 225&
247 268 290 311 332 354&
3.75 397 418 439 461 482&
5.04 525 547 568 589 611&
6.32 654 6.75 696 7.18 7.39&
7.61 782 803 825 846 8.68%&
889 9.11 932 9.53 9.75 996&
10.20 10.40 10.60 10.80 11.00
spl 0.00e+0 1.44e-2 3.34e-2 3.13e-2 2.81le-2 2.50e-2 &
2.14e-2 1.98e-2 1.75e-2 1.92e-2 2.23e-2 2.15e-2 &
2.25e-2 2.28e-2 2.95e-2 3.56e-2 3.69e-2 3.46e-2 &
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3.07e-2 3.00e-2 2.69e-2 2.86e-2 3.18e-2 3.07e-2 &
3.33e-2 3.04e-2 2.74e-2 2.33e-2 2.06e-2 1.82e-2 &
1.77e-2 2.04e-2 1.83e-2 1.63e-2 1.68e-2 1.68e-2 &
1.88e-2 1.84e-2 1.69e-2 1.44e-2 9.68e-3 6.52e-3 &
4.26e-3 3.67e-3 3.81e-3 5.06e-3 6.25e-3 5.52e-3 &
4.68e-3 3.70e-3 2.78e-3 1.51e-3 3.63e-4

Figure II1.11: Caractéristiques de la source dans le fichier Input

Avec  erg=dl, la distribution d’énergie de la source précisée en «si 1» par les
intervalles d’énergie dans I'ordre croissant avec les probabilités « sp1 » pour chacune de

ces énergie.

3 .Composition atomique des matériaux :
La composition atomique exacte des matériaux composant chaque cellule (tableau
111.7) est définie dans le fichier Input avec le choix des sections efficaces d’interaction

associées ainsi la composition massique en %.

N° des cellules | Cellule Matériau dans la cellule | Densité (g/cm3)
1 Echantillon Boue (liquide. Solide) (0.965. 1.47)
2,7,10,12 Porte- échantillon plexiglas 1.18
3,6,13.9,11,8 Environnement (laboratoire) | Air ambiant 0

4 Blindage de la source Acier inoxydable 7.9

5 Source Américium-Béryllium 0.482

Tableau I11.7: Matériaux utilisés dans la simulation
4. Spécification des résultats souhaités (observables) et exécution du programme:

L’observable « F4 » (associé a « E4 » pour I'énergie) calcule le flux moyen des neutrons
d’énergie inférieure a 0.4 eV sur le volume de «la cellule 1» (représentant La boue)

par la notation suivante dans le fichier Input :

F4:n 1
ed: 4.e-7.
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I11.4.4.1 Optimisation des dimensions des échantillons pour I'analyse

de la boue liquide

La boue liquide qu’on a échantillonné a la station d’épuration de Reghaia est

composée par 91% d’eau, le reste est constitué de matiere organique, la densité de la

boue est de 0,965 g/cms3.

L’optimisation de la dimension du porte échantillon est

effectuée en calculant le flux thermique moyen dans I’échantillon en fonction de la

hauteur. Le résultat obtenu est représenté dans la figure ci-dessous:

2000

1800

1600

1400

1200

1000

800 —

Flux de neutron thermique (n/Cm2.S)

600

m Valeurs calculées par MCNP5

20

T T T T T T T
40 60 80 100

Hauteur de la boue liquide (Cm)

Figure II1.12 : variation du flux thermique en fonction de la hauteur de I’échantillon de

la boue liquide

Nous constatons que la hauteur optimale des échantillons pour I'analyse de la boue

liquide est 20 cm, résultat similaire au cas d’'un échantillon d’eau.
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111.4.4.2 Optimisation des dimensions des échantillons pour I'analyse

de la boue solide

La boue solide est composée de 57% d’eau et 43 %

de matiére organique. Sa

densité est de 1,47g/cm3. Le calcul du flux thermique moyen est effectué de la méme

maniere qu’avec la boue liquide. Le résultat obtenu est représenté dans la figure ci-

dessous

Flux thermique moyen (n/cm2.S)

1600

1400 H

1200 H

1000 H

800 -

600

400 H

200

B Valeurs calculées par MCNP5

T T T T T T T
20 40 60 80

La hauteur de I'echantillon de la boue solide (cm)

100

Figure II1.13 : variation du flux thermique en fonction de la hauteur de I’échantillon de

la boue solide

Nous observons sur le graphe précédent que la hauteur optimale des échantillons pour

I'analyse des échantillons de boue solide par la méthode PGNAA est autour de 40 Cm.
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111.4.4.3 Tableaux récapitulatif des résultats de calcul de flux de
neutrons thermiques

La densité

La quantité d’eaux(%)

valeur du flux thermique a la

(g /cm3) hauteur de20 Cm de I"échantillon
(n /cm?2.s)
La boue liquide 0,965 91 % 1850
La boue solide 1,47 57% 1100

Tableau II1.8 : Résultats de calcul de flux de neutrons thermiques

a partir du tableau nous constatons que la valeur de la hauteur optimale pour la boue

solide est plus grande que celle correspondante a la boue liquide, ceci peut étre lie au

fait que la boue liquide contient d’'Hydrogene (élément modérateur) que la boue solide.
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Chapitre IV Application du dispositif de PGNAA a
’analyse de la boue de la station d’épuration des eaux usées de
Reghaia

IV.1 Introduction

Dans ce chapitre nous avons calculé avec le code MCNP5 I'efficacité du détecteur
germanium hyper pur (GeHp) utilisé dans ce travail. Pour 'analyse quantitative, nous
avons utilisé la méthode développée par Z.Idiri et al. [35]. Cette méthode est basée sur
l'efficacité du détecteur Germanium Hyper pure (GeHp) que nous avons déterminé
expérimentalement en utilisant les gammas prompts émis par le chlore dissous dans un
échantillon d’eau considéré comme référence. En passant de I’échantillon d’eau de
référence a lI'échantillon inconnu, les variations du flux de neutron thermique sont
déterminées en utilisant les mesures effectuées a I'aide du compteur a gaz 3He. Pour
I'atténuation gamma dans les échantillons, nous avons calculé des facteurs

d’atténuations avec le code MCNPS5.

IV.2 Mesure de I'efficacité du détecteur Ge(Hp) au moyen des gammas

prompts du chlore

La méthode employée pour étalonner la chaine de spectrométrie en efficacité a
des énergies de plusieurs MeV repose sur les raies de capture neutronique du chlore
35Cl. L’expérience a été effectué par irradiation de 241 d’eau par la source 241Am-Be
dans laquelle 12 g/1 de NH4Cl ont été dissouts, ou la capture neutronique du chlore
posséde une grande section efficace de réaction (33.2 b) et donne par émission, un large
spectre gamma, allant de 517 KeV a 8575 KeV, tres utilisé en calibration pour la

technique PGNAA.
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La source Am-Be

MH4Cl

Le detecteur GeHp

Figure 1V.1 : diapositif d’irradiation pour la mesure de 1’efficacité du détecteur GeHp par les

gammas prompts du chlore

La détection des gammas prompts émis a été effectuée en utilisant un détecteur
Ge(Hp), modele ORTEC GMX20190 avec 15% d’efficacité relative et 1.90 keV de
résolution a I'énergie de 1332.5 keV du gamma du ¢°Co. Le détecteur est relié a un
Inspecteur qui effectue I'amplification et le traitement numérique du signal. Le spectre

est collecté pendant 10800s (voir Fig.IV.2).
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Gamma de 2,223 MeV emis par 'hydrogene
l Gamma de 4.43 MeV emis
i\\-‘/ par le source Am-Be
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Figure IV.2:Spectre gamma prompts de NH4Cl collecté pendant 10800 s.

L’efficacité absolue de détection a été calculée par la relation suivante :

_ Ny.M
E(EV) ~ ma.oI(E,)Nat, (v.1)

Avec:
M: Masse atomique de I'élément
m: la masse de I'élément

@ : le flux neutronique dans la solution NH4CL pour la concentration 12g/1 simulé par
MCNPS5 [20]

I(Ey) : intensité de la raie gamma
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Les énergies des raies gammas utilisées sont représentées dans le tableau ci-dessous

avec leurs intensités.

énergies intensités Energies (keV) intensités

(keV)
517.07 243+1.4 3061.86 3.52+0.07
786.30 10.5+0.4 4979.71 3.6+0.1
788.42 16.3+0.4 6110.84 20.6 £0.7
1164.86 27.2+0.7 6619.63 7.83 £0.16
1951.14 19.4 £ 0.6 7413.95 10.52 + 0.24
1959.35 12.6 £ 0.3 7790.32 8.31+0.19
2863.81 5.77 £ 0.11 8578.59 2.74 £ 0.06

Tableau IV.1 : les gammas prompts du chlore

Les variations en fonction de I'énergie de l'efficacité absolue de détection est donnée

dans la Figure (IV.3), ou les points expérimentaux sont ajustés par une fonction de

Boltzmann.

B Valeurs experimentales

—— Ajustement par une fonction de Boltzman

1,2341E-4
) E
E i | ] ]
e ]
S, 4,53000E-5 L]
° E
S
I3] ]
_&) _
D 1,67017E-5
© ]
o E
©
()] 4
E 4
S 6,14421E-6
0 ]
2 E
©
0 ]
= ]
§ 22603356 5
|

T —
1096,63316 2080,95799 8103,08393

Energie (keV)

Figure IV.3 : I'efficacité en fonction de I'énergie.
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+ Simulation de I'efficacité absolue par MCNP5

La simulation de lefficacité de détection du détecteur a été effectuée avec
I'observable F8, qui représente une efficacité absolue pour chaque photon interagissant
avec le détecteur [36]. Dans notre cas, chaque photon est suivi dans ses interactions
jusqu'a ce que l'énergie déposée soit inférieure a une limite de 1 keV. Le nombre total
des photons incidents est supérieur a 2.108 pour que I’erreur relative soit inferieur a 1%

pour les pics qui nous intéressent.

Lors de l'utilisation de MCNP5, un élargissement gaussien donné par I'équation
GEB (Gaussian Energy Broadening) est appliqué pour tenir compte de la résolution du

détecteur GeHp pour chaque énergie de photon [6,36].

FWHM (KeV) = a +b,/(E (keV) + C E2 (Iv.2)

Cette équation comporte trois constantes a, b et c. Dans notre cas, ces trois constantes
sont données a I'aide du programme d’acquisition Génie-2000 lors de la calibration en

énergie du détecteur [36] et sont: a =0,00045 MeV, b =0,00039 MeV'/2, c =0 MeV-1.

Les concentrations des éléments existant dans la solution NH4CL sont introduites dans le
fichier des données d’entrée de MCNP5 avec leurs sections efficaces des interactions des
photons avec la matiere [6]. On a aussi introduit dans le fichier des données d’entrée,

les énergies émises par la source et leurs intensités.
L’observable F8 se représenté par:

F8:P 16

E8 0 33501 10

GEB FT8 0,00045 0,00039 0

Cet observable calcul l'efficacité absolue de détection de chaque photon de 0 Mev

jusqu’a 10MeV avec un incrément de (10/3350).

Les résultats obtenu par la simulation et celle obtenu par 'expérience sont représenté

dans la figure (IV.4) :
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. + Valeurs experimentales
i ® Valeurs calculées par MCNP5
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Figure IV.4 : Comparaison entre les efficacités de détection mesurées et simulées

La comparaison entre les valeurs expérimentales et celles calculées par Monte
Carlo (MCNP5) montre qu’il y a une légere différence dii aux dimensions imprécise du

détecteur fournies par le constructeur. ce fait est relaté par plusieurs auteur [37, 38,39].

IV.3 La correction pour I'atténuation des gammas dans les

échantillons de boues

Il existe deux méthodes d’analyse quantitative dans la technique PGNAA: la
méthode relative et la méthode absolue basée sur I'’équation (II.16) qui donne les
concentrations des éléments présents dans I'échantillon a analyser. Dans notre travail,
nous disposant pas des échantillons volumineux standard de la boue, nous avons utilisé
la méthode absolue. La mise en ceuvre de cette méthode nécessite la résolution du
probléme de l'auto absorption des neutrons et de l'atténuation des gammas dans

I’échantillon a analyser. Le probléeme d’atténuation des gammas a été traité en
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définissant un coefficient d’atténuation Faw, qui est calculé en utilisant le code MCNP5 et

la composition en éléments majeurs des échantillons.

Pour le calcul du Facteur d’atténuation nous avons utilisé I'observable F5 qui
nous donne comme résultat la probabilité qu'un gamma émit par la source d’atteigne le
détecteur [6], on calcule cette probabilité pour un échantillon de boue qui considéré
alors une source gamma homogene et isotrope le calcul est répété pour le cas il y a
absence d’échantillons (porte échantillon vide), Le facteur d’atténuation F,;; et alors

donné par le rapport suivant [28]:

Pys
Faee = 5= (Iv.3)

Pyws

Ou B, s est la probabilité pour un gamma émis dans I'échantillon d’atteindre le détecteur,

P

), ws Estlaméme probabilité pour un porte échantillon vide (sans échantillon).

Les résultats obtenues pour trois échantillons de boue solide, la boue liquide et I'eau,

sont représentés dans la figure ci-dessous:
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% Facteur d'atténuaion gamma de l'eau
B Facteur d'atténuaion gamma de la boue solide
+ Facteur d'atténuaion gamma de la boue liquide
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Figure IV.5 : Facteur d’atténuation des gammas en fonction de I'énergie

D’apres la figure (V.5), on constate que le facteur d’atténuation gammas est différent
dans les trois échantillons et ¢a dii a la composition de chaque échantillon. La boue
solide est principalement constitue d’éléments légers tels que I'’hydrogene et le charbon,
sa densité (1.47g/cm3) est Iégerement supérieure a celle de 'eau (1g/cm3) et de la boue

liquide (0.965g/cm3).

IV.4 La détermination de l'efficacité du détecteur et le flux de neutron

thermique moyen pour un échantillon de la boue

Connaissant le facteur d’atténuation, on peut alors calculer 'efficacité absolue de
détection du détecteur GeHp pour I'échantillon de la boue a partir du celle mesurée

avec les gammas prompts du chlore [40] :
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e(E,) = e, (E,). (22t (1V.4)

Fatt,w

Oou ei(Ey) est I'efficacité de détection gamma pour I’échantillon inconnu (la boue)
Ew (Ey) est |'efficacité de détection gamma pour I'’eau donnée dans la figure (IV.3).
Faee;  estle coefficient d’atténuation gamma de I'échantillon inconnu (la boue)

Faiew estle coefficient d’atténuation gamma de I'échantillon d’eau.

Le flux de neutrons thermiques dans les échantillons de boue a été déterminé en
utilisant le flux de neutrons thermiques dans 'échantillon d’eau de référence et les
mesures effectuées avec le détecteur 3He placé sur la surface externe des échantillons
d’eau et de boue, le flux de neutrons thermiques est donné alors par [35] :

®(boue) = @ (equ) » —rBboue) (IV.5)

Py e3(eau)
Avec

@ (eau) : est le flux de neutron thermique dans I’échantillon d’eau simulé par MCNP5

[20].

513He3(b0ue) : Le flux de neutron thermique moyen mesuré par le détecteur 3He pour

I’échantillon de la boue

<T>He3(eau) : Le flux de neutron thermique moyen mesuré par le détecteur 3He pour

I’échantillon d’eau

IV.5 L’Analyse de la boue par la PGNAA

Dans ce travail, nous nous sommes fixé comme objectif I'analyse d'un échantillon
volumineux de boue solide de la station d’épuration de Reghaia par la technique PGNAA,
les éléments d’'intérét sont les éléments nutritifs (N, P, K, Ca) et les métaux lourds (Cd,
Zn, Cr, Hg, Pb, ...). Nous avons choisi la station d’épuration de Reghaia a cause de sa
situation dans une zone industrielle ou souvent les rejets domestiques sont mélangés
aux rejets industriels qui peuvent présenter un danger pour la santé et I'environnement

s’ils ne sont pas préalablement traités.
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1V.5.1 Fonctionnement d’'une station d’épuration

Le schéma présenté dans la figure IV.6 montre le fonctionnement d’une station

d’épuration a boues activées.

Figure IV.6 : Le fonctionnement d’'une station d’épuration

L'eau polluée passe a travers des grilles (1) qui retiennent et enlevent les plus gros

déchets (cotons-tiges, morceaux de papier, de plastique, de bois...)

Elle entre ensuite dans un ouvrage (2) ou les huiles et graisses flottantes sont
récupéreées en surface. Les sables et graviers plus lourds se déposent au fond de ce

méme ouvrage, puis sont envoyés a la décharge publique.

L'eau s'écoule ensuite dans un grand bassin appelé décanteur (3) au fond duquel
se déposent les boues. On fait passer ensuite I'eau (encore tres sale) dans un bassin
d'aération (4) ou des bactéries dégrade petit a petit la pollution. Elle passe finalement
par un dernier décanteur (5) au fond duquel les matiéres polluantes (sous forme de
boues) dégradées par les bactéries se déposent. L'eau est suffisamment propre pour

pouvoir étre rejetée a la riviere et peut alors reprendre son cycle naturel.
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Les boues récupérées du décanteur peuvent étre utilisées comme engrais dans

I'agriculture sinon elles sont envoyées en décharge publique ou incinérées.
IV.5.2 Echantillonnage

Deux échantillons de boues on été prélevés, I'un solide et I'autre liquide. Ces
boues ont été conditionnées dans des sachets en plastique. Elles ont été ensuite pesées
pour déterminer leurs densités. On a trouvé pour la boue solide une densité de

1.47g/cm3 et pour la boue liquide 0.956g/cm3.

Afin de comparer les résultats de notre travail avec d’autre technique d’analyse
(absorption atomique et la torche a plasma), d’autres échantillons ont été lyophilisés et

traité chimiquement pour obtenir des solutions.
1V.4.3.Dispositif expérimental

Le dispositif expérimental utilisé est celui décrit au chapitre II (figure II.2). Pour
éviter les corrections pour les pertes dues au temps mort, nous avons travaillé avec des
temps de comptage effectifs qui correspondent aux temps d’horloge auxquels on a

soustrait les temps morts.

Pour la correction les pertes dues a 'empilement des impulsions, nous avons
utilisé la méthode du générateur d’'impulsions en choisissant des parameétres de maniere
a avoir le pic correspondant dans la partie des hautes énergies du spectre et cela pour ne
pas interférer avec les pics correspondants aux gammas prompts d’intérét. Le nombre

de coups corrigés est donné par la relation suivante :

Npa
NP,o

N, = N, (1V-6)

Ou N, estle nombre de coups corrige sous le pic photoélectrique,
N, estle nombre de coups observe sous le pic photoelectrique,
Np,d est le nombre connu d'impulsions délivre par le générateur d’'impulsions durant le

temps de comptage utilise.
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et Np ,est le nombre de coups observe sous le pic du generateur d’'impulsions.

Le détecteur 3He est utilisé pour mesurer le flux de neutron thermique sur la
surface externe du porte échantillon pour chaque irradiation. La chaine de détection a

été calibrée avec les sources de calibration de 152Eu et 60Co 137Cs.

L’irradiation de la boue est montrée dans la figure (IV.7)

Figure IV.7 : System de détection utilisé pour I'analyse des boues

1V.5.4 Le spectre de gammas prompts enregistré avec un échantillon
d’eau
L’expérience a été précédée par une mesure sur un échantillon d’eau de référence.

Le spectre obtenu aprés un temps de comptage de 14400s est représenté dans la figure
la figure (IV.8).
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Figure IV.8 : Spectre du bruit de fond obtenu par le détecteur Ge(Hp)

Ce spectre nous a permis d’identifier les

gammas prompts résultant des

interactions des neutrons rapides et thermiques avec le Crystal du détecteur GeHp

utilisé et les matériaux environnants.

L’identification des gammas prompts résultant des interactions des neutrons

rapides avec le Crystal du détecteur GeHp utilisé est faite a I'aide du spectre obtenue par

I'irradiation du détecteur Ge(Li) par un faisceau de neutron rapide (fig. IV.9) [11].
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Figure IV.9 : spectre produit par l'irradiation avec les neutrons rapides 50cm3 du

détecteur Ge(Li) [11]

Nous constatons a partir du spectre de gamma prompt enregistrée avec un
échantillon d’eau (Figure IV.8), que dans les basses énergies, la raie de 2223 keV
correspondant a I'hydrogene est tres intense. Cette raie est accompagnée des deux raies
simple et double échappement correspondantes (1201 et 1712 keV). Vers les hautes
énergies, la raie de 4430 keV correspondant au gamma de désexcitation du 12 C est la
plus intense. Elle est accompagnée des deux raies simple et double échappement. Ces
raies présentent une largeur a mi-hauteur relativement grande a cause de l'effet
Doppler qui caractérise I'émission du gamma de désexcitation du noyau de recul 12C issu
de la réaction °Be (o, n) 12C. On observe aussi les raies du Fe (6129kev ,7631+7646Kev)

avec leurs raies de simple et double échappement.
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Afin de déterminer le flux de neutrons thermiques dans I'échantillon de boue, le
flux de neutron thermique a été mesuré a la surface externe du porte-échantillon avec
le détecteur 3He pour la boue et I'échantillon d’eau de référence et nous avons utilisé la

relation (IV.5).

Six comptages de 30 secondes chacun ont été effectués et le flux moyen mesure est de

48.5 n.cm=2.s1.
IV.5.5 Irradiation de la boue solide

L’étalonnage de la chaine de détection a été effectué avec la raie de capture de
I’hydrogéne (2223Kev), la raie 4430 Kev de désexcitation du 12C et la raie 6129 Kev du

Fe. L’identification du spectre de la boue solide est représentée dans I'annexe (A).

Le spectre obtenu apres un temps de comptage de 14400s est représenté dans la
figure (IV.10):

| L0G = T00M

107 -

106 -
‘E H22 %) pic dupulser

109 --\'4 CYMHKS)  Fe(6129Kev) .
108+ M\.} v Fe (7646 Kev 2 7631 Ky

103+

Nombre de coups

o
Fa
1
|

10"+

10°1 l | ! T

| | |
2048 4096 6144 8192
Canaux

Figure IV.10 : Spectre de la boue solide par le détecteur Ge (Hp).
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Le flux de neutron thermique mesuré a la surface externe de I’échantillon de boue
solide avec le détecteur 3He est de 35.05 n/cm?Z.s.

Connaissant le flux de neutrons thermiques dans I'échantillon d’eau de
référence ® (eau) = 1780.n/cm?.s, on peut déduire le flux de neutrons thermiques

dans I’échantillon de la boue solide a partir de la relation (IV.5) :
®(boues solide) = 1286,37 n/cm?2.s.

1V.5.6 Irradiation de la boue liquide

Pour I'analyse de la boue liquide, on a suivi les mémes étapes que la boue solide.
Le porte-échantillon a été rempli avec 24 litres de boue liquide. La calibration de la

chaine de détection a été faite avec les raies de I'hydrogeéne, le carbone et le Fe, comme
mentionné précédemment.

Le spectre obtenu par le détecteur GeHp apres un temps de comptage de 14400s

est représenté dans la figure ci-dessous :

107
106
— pic dupulser
108 \ CY 430
L1054 ; :
2 | : Fe (6129Kev)
2 joid hd Fe (7646 Kev € 7631 Kenh
P g___,«...n\ ‘
>
£100+ LL.J._J !
E "'Mw‘..: \
1G2_"_ o ¥y ) .
100 4+ R _2_531_.- .
IGD T 1 | !
T 1 |
2048 4096 6144 8192
Canaux

Figure IV.11 : Spectre de la boue Liquide par le détecteur
Ge(Hp)
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L’identification du spectre est représentée dans I’Annexe (B). Le résultat de la mesure du
flux de neutron thermique sur la surface externe de I'échantillon de boue liquide a
donné une valeur de 51.19 n/cm2.s Le flux de neutrons thermiques dans la boue liquide

déduit de la relation (IV.5) est de 1878 n/cm?2.s.
IV.5.7 Analyse des spectres

a) Analyse qualitative :

L’identification des éléments a été faite en relevant les énergies des raies
enregistrées dans les spectres des gammas prompts. Les éléments identifies sont

donnes dans le tableau ci-dessous :

La boue solide La boue Liquide
Elément | Energie (keV) | Elément | Energie (keV)
Si 4930 Si 4930
3539 3539
(o] 8578 Cl 7413
7413
Fe 7630 Fe 7630
Na 2518 Na 2518
Cr 8884 Cr 8884
Mn 7243 Mn 7243
K 5684 -
5732
N 10820 -
5296
P 6785 P 6785
Al 7723 -
Ca 6419 Ca 6419

Tableau IV.2 : Les éléments obtenus dans la boue solide et liquide par la PGNAA
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b) Analyse quantitative :

Les concentrations des éléments présents dans la boue sont calculées par la méthode
absolue expliquée dans le chapitre II. L’expression de la concentration est donnée par la
relation suivante :
o N,M
M, N03ogosé(E, )P(E, )t.

Avec:
N, : Nombre de coups

t, : Le temps d’irradiation

Na:le nombre d’Avogadro et 6 I'abondance isotopique.

M : la masse atomique de I'élément

6 : L’abondance isotopique

6_(Ey) : L’efficacité de détection calculée par la relation (IV.4)
P(Ey) : Rapport d’branchement

¢ : Flux thermique moyen calculé par la relation (IV.5)
g : Facteur de wascttof
Les concentrations des éléments identifiés sont données dans le tableau (IV.3)

Les résultats de I'analyse des boues sont comparés avec ceux de la méthode de la torche

aplasma etl’absorption atomique et les normes publiées dans la référence [42]

Page | 87



Chapitre IV Application du dispositif de PGNAA a
’analyse de la boue de la station d’épuration des eaux usées de

Reghaia
Elément Concentration | Lalimite | Concentratio | Concentrati Normes Concentration | La limite
en (%) dansla | e détec n (%) on (%) pour les en (%) dansla | de détec
boue solide tion Analyse de Analyse de boues boue liquide -tion
B lid b lid liquid %
par en(%) oue solide oue solide iquides par en(%)
Notre Méthode 1 par torche a absorption (%) Notre Méthode | pour la
our la
P plasma atomique [42] boue
boue
liquide
solide 1
Si 10.04+ 0.4 0.21 - - 7.5 8.03 +£0.0588 0.016
cl 0,135+ 0.0204 0.019 - 0.34 0.05+ 0.015 0.0014
Fe 1.99 +0.212 0.075 - 1.75 2.50 1.34+0.24 0.04
Na 6.740.6 0.12 - 0,04 1.6 +0,3 0.016
Cr 1,04 +0.1 0.093 0.9 0,1 0,6+0.1 0.10
Mn 0,588 +0.048 0.021 - - 0.08 0.3+0.025 0.043
K 6,87+2.67 0.16 - - 2,49 -
AL 4.28+0.219 0.15 - - - -
P 3.8 £0.41 0.41 - - 1.2 0.35+0.13 0.33
Ca 7,87 +0.424 0.1 - 2.22 - 2,36 +0.14 0.056
N 125+1,4 0.84 4.65

Tableau IV.3 : les concentrations des éléments existants dans la boue

1V.5.8 Discussion des résultats

A partir du spectre obtenu lors l'irradiation de la boue pendant 4h, nous observons
une certaine complexité des spectres en raison de la présence de raies simple et double
échappement associées aux énergies supérieures a 1022Kev.

by

Nous constatons a partir du Tableau IV.3 que dans le cas de la boue liquide, les
concentrations déterminées sont dans les normes pour les éléments (P, Fe, Cl, Si) .Par
contre, les normes sont dépassées pour les éléments suivants : Mn, Cr, Na. Pour le Cr et
le Mn qui sont des métaux lourds, 'explication réside dans le fait que les eaux usées
traitées par la station d’épuration proviennent en partie de la zone industrielle ou

souvent les eaux sont rejetées sans aucun traitement. En général, les concentrations
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trouvées dans la boue solide sont plus grandes que celles de la boue liquide, ce qui est

normal car la boue solide est de la boue fraiche (liquide) qui a été déshydratée.

Les limites de détection pour les éléments qui ont été dosés dans ce travail sont
relativement plus petites que les concentrations généralement rencontrées (normes), ce
qui indique que cette technique est parfaitement adaptée a I'analyse des boues des
stations d’épuration des eaux usées. La discussion détaillée des résultats est comme

suit:
e Silicium :

Le silicium est dosé par la raie 4934 keV avec une intensité de 62.69 % celle de
3539 keV avec l'intensité 68%. La concentration obtenue est dans les normes de la

référence [42] pour I'échantillon de boue liquide.
e Chlore:

Les raies gamma prompt du chlore sont nettement visibles dans les trois
spectres qu’'on a enregistrés (le spectre de référence, la boue solide et la boue liquide).
Dans la boue solide, la concentration de Cl a été calculée en utilisant la raie 8575 keV
qui était absente dans le spectre de référence, mais dans le cas de la boue liquide, nous
avons utilisé des raies gammas autre que celle a 7413 keV aux quelles on a soustrait le

bruit de fond estimé a partir du spectre de référence de I'eau.
e Fer:

Le fer a été dosé au moyen de la raie 1612 keV avec une intensité de 6% et celle de
6395keV avec une intensité 28.51%. Le résultat obtenu est en accord avec celui

déterminé par la technique torche a plasma
e Sodium :

Nous constatons que la concentration du sodium mesuré par la méthode PGNAA
dans la boue solide est plus grande par rapport aux normes mentionnées dans la
référence [42]. Le Na est dosé par la raie 2518 keV avec l'intensité 14.78% et la raie
6395 keV dont l'intensité est 22.18%. Pour I'énergie 2518 keV, la concentration était

élevée parce que cette raie est proche de la raie double échappement du 28Si (la raie
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2514 keV est la raie double échappement correspondant au pic de 3536 keV) .Comme
la résolution du détecteur est relativement grande dans cette région du spectre, cette
interférence peut fausser les résultats. Pour le pic 6395 keV, il est proche de la raie
double échappement du chlore et le méme raisonnement que pour la raie 2518 keV peut

étre adopté.
e(Cr:

La concentration du Cr mesuré par notre méthode est en bon accord avec celle

obtenue par la méthode de la torche a plasma.
e(Ca:

Le Ca est dosé par le raie 6419 keV don l'intensité est de 38.89%. Sa concentration
dans la boue solide mesurée par la PGNAA est plus grande par rapport a celle mesurée
par la technique absorption atomique, I'erreur peut étre attribué a l'interférence avecle
raie 6418 keV de Ti avec une intensité de 30.13% (le Ti est présent dans les boues

solides, ce qui a été révélé par le technique Torche a plasma).
¢ Le phosphore :

La concentration du phosphore dans la boue liquide est dans les normes.
¢ Le Nitrogene :

Nous constatons que la concentration du Nitrogene mesuré par notre méthode
dans la boue solide est plus grande par rapport aux normes de la boue liquide
mentionnées dans la référence [42], ce qui est normal car la boue solide est de la boue

fraiche (liquide) qui a été déshydratée.
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Conclusion générale

Dans ce travail nous avons développé une méthode d’analyse de boues de stations
d’épurations d’eaux usées en utilisant la PGNAA avec une source Am-Be. Nous avons
utilise pour cela, un dispositif expérimental constitué principalement d’'une source Am-
Be, d’'un porte-échantillon cylindrique en plexiglas et d’'un détecteur GeHp de 15%

d’efficacité relative.

Le dispositif a été optimisé pour I'analyse des échantillons volumineuse en utilisant le
code MCNP5. La validation expérimentale de la modélisation utilisée dans la simulation
a été effectuée en comparant les mesures du flux de neutron thermique ponctuel
effectuées par la technique des feuilles d’activation d’indium (avec et sans enveloppe de
cadmium).Une fois la modélisation validée, nous avons optimisé les dimensions des
échantillons en recherchant un flux de neutrons thermiques moyen maximum. Le
diametre étant l'actuel du dispositif, seule la hauteur de I’échantillon a été optimisée.
Pour la boue liquide, la valeur optimale est de 20 cm, identique a celle calculée pour un

échantillon d’eau. Pour la boue solide, la hauteur optimale est de 40 cm.

Dans une seconde étape, nous avons procédé a I'analyse qualitative et quantitative des
échantillons de boues solide et liquide. Pour I'analyse qualitative, nous avons d’abord
identifié les gammas prompts du bruit de fond en irradiant un échantillon d’eau. Pour
I'analyse quantitative, nous avons utilise la méthode absolue et I'efficacité de détection
gamma déterminée expérimentalement avec les gammas prompts du chlore dissous
dans un échantillon d’eau utilisé comme échantillon de référence. Les variations du flux
de neutrons thermiques sont traitées a l'aide de mesures du flux de neutrons
thermiques effectuées avec un compteur 3He. Pour l'atténuation gamma dans les

échantillons, on a utilise des facteurs d’atténuation calcules avec le code MCNP5.

Les résultats ont montré que pour la boue liquide, les concentrations pour certains
éléments (P, Fe, Cl, Si) sont dans les normes contrairement a celles de certains métaux
lourds (Cr, Mn) qui sont relativement élevées. Les concentrations élevées pour les
métaux lourds sont dues certainement au traitement d’eaux de rejets provenant des

unités industrielles installées a Reghaia. Les concentrations trouvées pour la boue solide
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sont beaucoup plus grandes que celles de la boue liquide. Cette situation peut étre
expliquée par le fait que les boues solides sont des boues liquides qu’on a déshydratées.
D’autre part, les limites de détection pour tous les éléments sont relativement plus
petites que celles données dans les normes, ce qui rend cette technique tout a fait

adaptée a I'analyse des boues des stations d’épuration.
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ANNEX : Identifications des spectres obtenus Lors I’analyse de la Boue

ANNEX (A): Tableau de I’identification du spectre de la boue solide

Energie(Kev) R Net Les éléments | Energie Intensité Sigma Elément
possibles
46 17 5.68¢05 BmGe (53.53)
66 17 5.55¢06 Tb 75.1 10.8 26 BmGe (66.59kev)
Tb 79.1 1 26
Mn 83.1 10.9 13
86 17 | 4.87E06 Tb 933 1.2 26
Tb 97.3 3 26
Mn 104.6 8.4 13
106 17 4.13E06 PF (110kev)
128 17 | 3.63E06 Fe 122.24 0.096
As 122.24 0.227
I 124 1.1 6.2
150 17 3.78E06 BmGe (139kev)
170 17 2.16E06 ImGe (169kev)
190 17 1.62E06 %Cu (n, v) *Cu
(186.2kev)
210 17 9.93E05 F IMGe (197)
233 17 Sc 228.7 52.27 3.31
Np 228.18 286
Co 229.87 7.18
298 14 | 2.46E03 Ge 297.4 1.24 23 Ge
310 14 | 2.65E04 Hf 303.9 3.38 Hf
I 301.9 0.17
Cs 307 1.45
Mn 314.39 1.46
Tn 299.95 1.15
IR 302.0 1.2
326 14 | 5.35E04 Hf 325.559 6.96 Hf
p 325.3 1.42 0.18
N 326 2.96 0.075
Bi 319.78 0.015
Os 322.98 0.242
351 14 | 2.76E03 SBr 339.4
368 14 226E04 | Hg 81.35 380 2.1 Hg
Br 0.23 23
Fe 1.59 2.6 2.1
412 5 1.05E04 Ce 402.9 27.18 21 DE sur Al
Ta 404 1.63 0.63
494 9 1.07E05 SE sur Al
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506 9 3.71E05 Annihilation
567 14 | 7.96E03 "Ge (n, n°)
(563.4Kev)
594 15 6.34E04 Ge (n, )
(585Kev)
656 15 | 2.66E03 cd 651.3 13.9 2500
Ga 651.0 4.19 2.9
K 646.7 261 2.1
Ca 648.4 2.6 3.8
695 15 2.45E04 "Ge (n, 1)
(693.4Kev)
715 15 4.05E04 B (n, n")
(718.41Kev)
801 14 | 2.6E03 Cl 788 15 33 Cl
Na 799.9 2.19 0.4
\% 793.9 2.87 5
Kr 802.3 4.6 25
841 14 1.25E05 "Ge (n, n")
(834.5Kev)
864 14 | 1.91E04 868.3
889 14 | 5.49E03 Ni 877.9 3.86 44 Kr
Ccu 878 1.24 3.8
Kr 881 84 25
Hg 886.6 2.59 38
Se 886.5 1.5 12
1011 8 -2.56E03 AL (n, %)
(1014kev)
1041 8 -1.46E04 ®Ge (n, n")
(1039Kev)
1094 8 9.87E04 | O 1087 82 2.7e-4 SE sur Al
K 1086 1.19 2.1
1198 9 491E04 Ni 1189 1.05 44 DE sur H
SM 1194 1.81 5.8¢3
Mo 1199 2.16 6.8
1234 7 1.84E03 Fe (n, n’)
1290 9 2.95E03 SE sur Al
1431 10 | 5.62E03 Al (n, o)) 1434
1457 10 SE sur Cl
1528 10 | 3.47E03 SE sur 2034
1611 7 4.81E03 Fe 1612 6 26 Fe ou K
K 1614 6.2
Zr 1617 6.02 0.19
1709 9 7.48E04 Kr 1979 49 25 AL (n, o)
NA 1965 1.05 0.4 Mg(1698) ou
cl 1959 14.62 33 SE sur H
Kr 1961 12 25
1774 13 1.38E04 AL (n,n’) Mg
28
1
(1779.1kev)
1807 14 | 6.89E03 2TAL (n, o)
Mg(1808)
1946 32 1.05E05 P 1941 5.3 0.18 Ca
Ca 1942 72.55 0.43
Na 1949 2 0.4
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Cl 1951 21.72 33
1978 22 | 9.61E04 Cl 1959 14 33 Cl
Kr 1979 4.9 25
2034.34 22 | 4.73E04 P 2034.1 248 2.1 Mg
K 2040.4 3.55 2.1
Zr 2041.4 112 0.19
Mg 2043.4 4.19 0.063
Co 2033.6 1.09 37
2081 22 | 2.87E04 K 2073 10.75 2.1 K ou Si
Ca 2077 1.94 0.43
Mn 2090 1.04 133
Si 2092 21.52 0.16
2106 22 | 1.24E04 Zr 2105.8 1.28 0.19 P
Al 2108 1.8 0.23
In 2112 1.5 0.63
P 2114 6.94 0.18
2219 10 | 6.13E05 H
2270 10 | 1.02E03 P 2262 1.01 0.18 Fe ou CI
Ca 2262 1.04 30.43
Ga 2269 1 2.9
Hg 2271 1.8 380
Al 2272 1.51 0.23
CL 2282 1.4 33
Fe 2272 19.7 2.6
2380 3 3 S 2379 445 0.52 S
K 2377 1.43 3.1
Cr 2389 2.1 2.1
2518 1 3.36E03 Na 2517 14.78 0.4 Na
Zr 2519 1.02 0.19
N 2520 6.78 0.075
Mn 2521 1.09 13
2610 8 1.19E04 Ca 2607 .11 0.16 Ca
K 2610 2.04 0.003
2641.4 1.1
F 2632 5.38 0.009
3025 4 6.87E02 F 3016 4.01 9.5¢3 | SEsurSi
Na 3026 3.46 0.4
3412 38 | 2.43E04 Mn 3409 3.54 13 DE sur C
Na 3411 1.49 0.4
Fe 3413 1.91 2.6
Mg 3413 6.47 0.063
3536 6 2.37E03 Si 3539 68 0.16 Si
K 3546 521 2.1
3918 37 | 3.15E04 P 3924 327 3.62 SE sur *C
Mg 3916 2.41 48.62
K 3931 1.26 2.1
4428 57 | 5.41E04 *C
4590 3 3.78E02 Ca 4595 113 2.9 Ca
F 4612 3.18 9.8¢-3
4893 18 | 2.39E03 Al 4902 2.64 0.23 Al
Si 4934 62.69 0.16
4927 18 | 2.26E03 Si 4934 62.69 0.16 Si
C 4945 67.67 3.4e3
4989 18 | 2.50E03 K 4992 2.04 2.1 DE sur Fe
F 5005 1.89 9.5¢-3
Zr 5006 1.96 1.9-1
K 5013 1.05 2.1
5099 9 6.81E03 Si 5107 3.75 0.16 DE sur Ge(6120)
5292 5 6.06E02 N 5298 21.02 0.035 SE sur 5803
Ni 5312 1.01 44
Cu 5319 1.09 3.8
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5392 9 4.83E03 Al 5411 1.82 0.23 SE sur FE(5903)
Cu 5417 2.19.20159.08 | 3.8
S 5420 0.52
5501 7 1.7E03 Ge 5518 112 23 Ge ou SE sur Fe
cl 5517 1.73 33
F 5519 3.05 0.0095
51
5607 20 | 6.83E03 Na 5616 517 0.4 SE surGe
Cr 5618 3.87 3.1 (6120)
N 5619 1.08 0.075
5684 20 | 1.08E03 P 5704 3.19 0.18 K
cl 5715 55 33
Ca 5692 1.19 0.43
K 5696 6.22 2.1
5732 20 | 8.05E02 K 5752 6 2.1 Clou V
% 5751 8.37 5
cl 5715 5.5 33
5802 20 | 2.7E02 cd 5823 2.13 2500 Kr
Ni 5816 2.12 44
Kr 5824 1.4 25
5901 13 | 4.46E03 Fe 5920 9.02 2.6 Ca
Ca 5900 425 0.43
6010 5 4.34E02 Fe 6018 9 2.6 Fe
Ge 6032 1.87 2.3
6120 10 | 5.9E03 Cr 6136 1.49 23 GeouCl
w 6143 1.73 19
Ge 6136 1.85 3.1
cl 6110 20 33
6245 15 | 1.73E03 DE sur Fe
6382 16 | 1.26 E03 Na 6395 22.18 0.4 DE sur Cl
Si 6380 12.37 0.16
6409 16 | 1.94E03 Ca 6419 38.89 0.43 Ca
Ti 6418 30.13 6.1
Na 6395 22.18
6605 29 | 1.08E04 Cl 6627+ 6619 | 12.55 33 cl
Cr 6645
591 3.1
6694 29 | 1.89E03 Ge 6707 1.51 23 Ge ou DE sur
Pb 6736 5.04 0.17 CL(7723)
6753 29 | 2.21E03 P 6785 12.98 0.18 B ouTi
Mn 6783 3.36 13
Zn 6769 31 1.1
B 6759 39.5 0.1
Ti 6759 24.17 6.1
6789 29 | 1.71E02 Be 6809 63.75 0.0062 | P
As 6809 3.27 43
P 6785 12.98 0.18
6898 11| 1.7E03 Ge 6915 1.22 23 DE sur Cr ou Ge
As 6926 1.09 43
Mn 6928 2.4 13
7115 25 | 8.47E03 SE sur Fe
7201 25 | 4.44E02 Mn 7243 12.13 13 SE sur Al ou Si
Li 7246 4.02 0.036
Si 7200 7.7 0.16
7269 25 | 6.9E02 N 7299 9 0.075 Fe
% 7291 2.3 5
Mn 7270 3.36 13
7407 9 6.96E02 P 7421 531 0.18 Cl
cl 7413 10.52 33
7626 27 | 5.01E03 Fe 7631 2851 2.6 Fe
7714 27 | 3.58E02 Kr 7749.9 15 25 Al
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Al 7723 27.43 0.23
7852 11 7.17E02 P 7856 1 0.18 DE sur Cr
Zn 7863 10.58 1.9
7930 11 6.51E01 Cr 7939 12.75 3.1 Cr
7967 11 1.58 E02 SE sur Cr
8266 11 | 432E02 DE sur Fe
8363 11 5.83E02 SE sur Cr
8474 14 | 2.7E02 Cr
8568 14 | 4.89 E01 Cl 8578 291 33 Cl
8685 10 1.44 E02 DE sur Cr
8777 10 | 2.27E02 SE sur Fe
8875 11 3.33 E02 Cr 8884 26.97 3.1 Cr
9198 9 4.76 E01 PE sur Cr
9287 9 6.43 E01 9297 4.15 2.6 Fe
9709 9 5E01 Cr 9720 10.97 3.1 Cr
9797 11 4.76E01 DE sur N
10307 4 4.88 E01 SEsurN
10820 2 3.16E01 N 10829 7 0.075 N
ANNEX (B) :Tableau de la boue liquide
Energie(Kev) R Net Eléments Energie Intensité Sigma Elément
possibles
57.55 23 | 8.78¢08 BmGe (53.53)
76.56 23 | 8.27¢05 Tb 75.1 10.8 26
Tb 79.1 1 26
Mn 83.1 10.9 13
93.56 23 | 5.18¢05 Tb 933 1.2 26 PF (110kev)
Tb 97.3 3 26
Mn 104.6 8.4 13
Cs 113 4.59 29
Cs 116 15.15 29
146.37 5 1.03e05 Pr 1413 7.43 12 MGe (139.88)
La 142.3 8.25 9.1
I 153 1.14 62
153 5 4.79E05 i 153 1.4 62 ™Ge(162)
TB 153.6 232 26
LA 153.6 2.4 9.1
172.97 5 6.3E04 Te 172.2 48.79 19 MGe (169.7-
Ge 175.1 11.39 23 175.2)
Cs 174.3 1.71 29
Tc 168.8 1.8 19
195.16 5 4.6E04 ™Ge (197.9)
249.83 1 1.73E04 AL 248.9 6.84 0.23 AL
Se 249 1.84 12
ZR 250 9.45 0.19
297 14 7.83E03 Ge 297.4 1.24 23 Ge
Zn 299 1.39 1.1
BR 298 1.64 6.8
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SC 295 20.9 27
310.57 14 | 3.06E04 NB 310 411 1.2
Mn 314 6.76 13
327.26 14 | 5.29E04 N 326 2.96 75 Ge
Mg 326.6 22 0.063
Ge 326.3 4.98 23
P 325.3 1.42 0.18
K 332.1 1.3 2.1
368.07 14 | 2.79E03 Hg 368 81.35 320
Fe 366.5 1.59 2.6
BR 367 1.51 6.8
N 369 1.14 0.75 Hg
413.63 7 1.22E04 Ne 413.3 1.56 0.038 DE sur Al
K 419.3 1.3 25
508 8 3.89E05 Cl 516 18.5 33 Annihilation
Ge 500 3.57 23
572.84 19 1.63E04 K 572.2 1.69 2.1 Ge
Ge 575575 1.33 23
K 579 1.14 2.1
Cu 558 291 3.8
Cd .73 2500
596.02 19 | 1.01E05 "Ge (n, 1)
(596.06Kev)
618.8 19 | 5.09E04 "Ge (n, n")
(609.0Kev)
655.45 19 | 6.98E04 Cd 651.3 13.9 2500
Ca 660.9 1.25 0.43
Cu 662 1.88 3.8
694.81 19 | 6.38E04 "Ge (n, 1)
(693.4Kev)
716.36 19 | 5.06E04 B (n, n°)
(718.41Kev)
796,3 14 | 2.66E03 Na 799 2.19 0.4 Cl
K 802.3 4.6 25
cd 806 4.65 2500
Cl 786+788 9.6 33
809 14 | 6.33E03 Cd 806 4.65 2500 Fe
Zn 806 2.05 1.1
YB 809 2.62 37
Fe 100%
866 15 1.63E04 Ge 868 14.79 23 Captures ur Ge
841 15 1.33E04 Fe (n, n’)
(846.89kev)
1012 3 -1.6E04 ZTAl (n, n°)
(1014kev)
1198 10 | 1.02E05 Ni 1189 1.05 4.4 DE sur H
Br 1199 2.16 6.8
1234 10 | 1.35E04 Fe (n,n’)
1290 10 | 6.67E03 In 1293 17.59 190 SE sur Al
cd 1283 1.77 2500
SN 1293 12.76 0.63
1433 10 | 5.54E03 SR 1434 1.13 12 ou Al (n, o)) 1434
BA 1435 14.05 1.2
1458 10 | 5.91E03 LA 1447 1.1 9.1 SE sur cl
Ka 1463 26 25
1528.19 7 1.84E03 Xe 1421 3.28 25 DE sur 2039
As 1434 7.18 4.3
1590 2 -3.03E03 Al 1590 15.36 0.23 Al
1709 9 9.49E04 Ca 1703 1.91 0.43 SE sur H
K 1704 1.92 2.1
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Mn 1705 1.39 13
1776 7 3.47E03 ZAL (n, n’) Mg
(1779.1kev)
1809 7 3.78E03 Al (n,do) *Mg
1976 22 | 4.65E04 Kr 1979 49 25 CL
NA 1965 1.05 0.4
Cl 1959 14.62 33
Kr 1961 1.2 25
2109 3 Al 2108.3 1.28 0.23 AL
In 2112 10.71 190
2219 10 | 7.76E05 H 2223 100 0.33 H
2269 10 | 1.87E03 Fe 2272 19.7 26 Fe
Ga 2269 1 29
Ca 2264 1.04 0.43
P 2262 1.01 0.18
2383 15 | 3.89E03 Zn 2389 2.16 2.1 S
CR 2377 1.43 3.1
S 2379 445 0.52
2518 5 1.61E03 NA 2517 14.78 0.4 NA
ZR 2519 1.02 0.19
N 2520 6.78 0.75
Mn 2521 1.09 13
2611 8 1.11E04 Ca 2607 1.11
K 2610 2.04
AR 2614 29
K 2614 1.1
3416 32 | 2.66E04 Mn 3409 3.54 13 DE sur *C
Na 3411 1.49 0.4
Fe 3413 1.91 26
Mg 3413 6.47 0.63
KR 3420 12 25
3921 47 | 2.58E04 P 3900 15.96 0.18 SE sur *C
Mg 3916 48.62 0.063
P 3924 3.62 0.18
K 3931 1.26 22
4430 57 2c c
4806 4 2.24E02 Fe 4810 1.8 26 Fe
4892 11 | 9.38E02 Al 4902 2.64 0.23 Al
Co 4905
Ga 4890
4930 11 | 3.53E02 Si 4934 62.69 0.16 Si
C 4945 67.64 0.003
4990 11 | 1.01E03 K 4992 2.04 2.1 DE sur Fe
F 4986 2.39 0.006
F 5005 1.89
Zr 5006 1.96 0.19
5101 10 | 8.08E03 Si 5107 3.75 0.16 DE surGe
NB 5104 1.24 1.2
5399 6 2.1E03 Tl 5404 1.22 3.4 DE sur CL
AL 5411 1.82 0.23
5501 9 1.34E03 K 5510 3.27 2.1 SE sur Fe
Ca 5515 241 0.43
5611 16 | 6.21E03 NA 5616 5.17 0.4 SE surGe
Cr 5618 3.87 3.1
5683 16 | 1.77E03 Ca 5692 1.19 0.43 Ca
K 5696 6.22 2.1
F 5688 3 0.009
5910 7 2.19E03 Fe 5920 9.02 2.6 Fe
Mn 5920 1 26
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6014 4 3.39E02 Fe 6018 9 2.6 Fe
6123 10 6.18E03 Ge 6136 1.85 3.1 Ge
6251 4 DE sur Fe
6386 17 1.08E03 Cu 6393 1.18 3.8 Na
Na 6395 22.8 0.4
6414 17 8.62E02 Ca 6419 38.89 0.43 Ca
N 6419 1.1 0.075
6608 26 7.64E03 CL 6619 8.01 33 Cl
6627 4.54
6701 26 7.82E02 Ge 6707 1.51 2.3 DE sur CL(7723)
Pb 6736 5.04 0.17
6759 26 1.16E03 B 6759 24.17 0.1 Zn
Zn 6769 31 1.1
Mn 6783 3.36 13
P 6785 12.98 0.18
6900 5 9.9E02 Zn 6910 1.37 2.3 SE surCl
Ge 6915 1.22 2.7
7119 11 7.18E03 SE sur Fe
7272 3 4.39E02 Mn 7270 3.36 13 Fe
Fe 7278 5 26
7409 8 4.83E02 Cl 7413 10.52 33 Cl
7630 23 3.66E03 Cu 7636 15.71 3.8 Fe
Fe 7631 28.51 2.6
7707 23 6.54E01 Al 7723 27.43 0.23 Al
7785 23 9.53E03 Cl 7790 8.55 33 Cl
7856 24 5.41 E02 P 7856 1 0.18 P
Zn 7863 10.58 1.9
7969 9 2.04 E02 SE sur Cr
8269 12 423 E02 DE sur Fe
8366 13 4.17 E02 SE sur Cr
8481 3 1.8 E02 Cr
8781 13 4.19 E02 SE sur Fe
8879 13 2.08 E02 Cr 8884 26.97 3.1 Cr
8994 4 2.85 E01 Ni 8998 37.74 4.4 Ni
9203 8 9.19 PE sur Fe
9297 8 13.7 9297 4.15 2.6 Fe
9712 1 3.05 EO1 Cr 9720 10.97 3.1 Cr
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