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Introduction générale

L’érosion hydrique constitue une des plus sériedsesies de dégradation des sols
agricoles. Ce phénomene contribue a réduire laystodté des sols affectés et constitue
enoutre une source majeure de pollution des eawudace en milieu agricole, puisque
les eaux de ruissellement sont vectrices de mat@resuspension et d’éléments originaires
des activités agricoles (azote, phosphore, proginygosanitaires). L’érosion joue un role
important dans le transport des polluants, paréoeinent pour le phosphore et les métaux
lourds. En effet, comme il a été démontré dansiglus études, la majorité du phosphore
particulaire s'attache aux sédiments pour se regodans les cours d’eau. Il en résulte
une augmentation de la pollution diffuse dans lesre d’eau et les lacs. De plus, la
présence de phosphore dans le réseau hydrograpbégtieentrainer une accélération du
processus d’eutrophisation d’un lac [1].

A cet effet, Il est nécessaire de controler lesrcsi et les moyens de transport du
phosphore pour limiter I'eutrophisation des eausudace. Cependant, ddasplupart des
pays, les gestionnaires des ressources sol etogdic@astamment confrontés a la rareté
des données sur ce phénomene: son importance, régelldistribution géographique, les
conditions topographiques @gronomiques les plus vulnérables, etc.

Il s’avere important d’'identifier, en tout premiegu, les zones d’apports en sédiments afin
de déterminer les risques reliés a I'érosion du eblde hiérarchiser les zones
d’intervention.

Mais I'étude des agro systémes pose certains pn@séen raison des limites
d’interprétation spatiale et surtout temporelles deéthodologies existantes. De plus les
méthodes traditionnelles d’investigation permettedifficilement destimer et de
cartographier les mouvements de sols a l'intérieesebassins versants.

Les mesures en parcelles, constituent une approcigeie et colteuse. En effet, elles
doivent étre poursuivies pendant plusieurs annédis, d'intégrer lesfluctuations
climatiques interannuelles. Le nombre de parcakegiisespeut également devenir trés
élevé, si l'on désire estimer les risques d'érostusune variété de conditions climatiques
et agronomiques.

Dans ce contexte, l'utilisation de marqueurs p@sis peut apparaitre comme une
alternative intéressantees radio-isotopes environnementdd’Cs,?%Pb et’Be ont été les
marqueurs privilégiés (périodes radioactives reppes: 30,17 ans, 22,3 ans et 53 jours).
lIs réunissent des propriétés en différents donsaipe ont justifié leur choix : échelle de
temps adaptée, possibilité d’'analyse sans attafimigue, mode d’incorporation au
milieu. Le 137Cs, artificiel, est arrivé sur les sols au cours deaées 60 comme un des
composants des retombées atmosphériques desdssmbes nucléaires. Depuis lors, le
seul apport notable vient de I'accident de Tcheyhdimai 1986), entre 20 et 50 % du
stock encore présent di aux bombes. C’est en maiharqueur chimique, témoin d’un
événement dans le temps, sa radioactivité permetdétection précise a un niveau de
concentration extraordinairement bas 110g/kg). Pour ces raisons, il s’avére
particulierement intéressant comme traceurs doeggsus d’érosion de sol. Le suivi dans
le temps du déplacement de ces marqueurs peuigeesele chercheur sur I'importance
des mouvements de sol et lI'influence de diversefast (sol, topographie, culture, etc.) sur
ces déplacements (McHenry, 1968) [2].
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Introduction générale

Les objectifs principaux de cette étude sont :
L’examen de la faisabilité et de l'efficacité de H#thode d’analyse par activation du
neutron (NAA) pour identifier et quantifier des mlénts de terres rares(TR) contenues a
I'état de traces dans le sol.
L'utilisation des TR comme traceurs pour I'étude ptacessus de I'érosion des bassins
versant et révéler quantitativement les rapporteedes caractéristiques des distributions
spatiales et la localisation de zones de sédimentat d'érosion le long d’'un profil de
bassin versant.
Une série d’échantillons de sol a été prélevéaiswsite expérimental situé dans la région
d’El Izdihar de Sidi Abdelli dans la willaya de Theen. L’échantillonnage a été effectué
sur la base de la méthodologie #iCs bien connue. Les échantillons ont subit un
traitement adéquat pour chacune des méthodes yanatilisées.
Nous avons utilisé la méthode #iCs pour localiser les zones de dép6t de sédiments e
nous avons par la suite évalué la redistributicn T dans ces zones.
Les intervenants dans la gestion de la qualitésdissagricoles et forestiers en Algérie sont
confrontés a la rareté de données sur la disimibules éléments stables et radioactifs dans
le fond géochimique, permettant d’évaluer les darestits du sol. Cette rareté est due a la
lourdeur de certaines techniques d’analyse chinsigReur parer & ce manque, un projet de
recherche globale a été lancé conjointement pdivigion des techniques nucléaire du
CRNA et I'Institut national de recherche forestie@ette présente contribution fait partie
de travaux de doctorat en cours de réalisatioresude cette méme division.
Ce projet consiste dans un premier temps a merseétddes a méme de sélectionner des
méthodes d’analyse fiables et les utiliser dansdenxieme temps pour réaliser des
banques de données locales et régionales compddaridicateurs de la qualité des sols.
De telles études pourront déboucher sur un véetabltii d'aide a la gestion
environnementale des sols agricoles, forestiedestcours d’eaux, représentant un enjeu
important pour la gestion durable des régions estal
Ce mémoire se compose de quatre chapitres.
Le premier chapitre est consacré aux indicateurdaddégradation du sol, ou nous
présentons une étude bibliographique sur I'emples derres rares et les éléments
radioactifs comme indicateurs de I'érosion de sol.
La premiére partie du deuxiéme chapitre est coasadfintérét et aux principes de la
technigue d’analyse par activation neutronique ANA
La deuxiéme partie du chapitre est réservé adariftion de la méthode d’identification
(dépouillement) des radio-isotopes et de la quaatibn de leurs activités radioactives.
Le troisieme chapitre est dédié au protocole erpemial comportant trois parties
distinctes :

Le prélevement des échantillons sur site et lgetreent des échantillons au
laboratoire.

Préparation et conditionnement des échantillonsreesa I'irradiation.

Détection et mesure par spectrométrie gamma.
Les résultats d’analyse obtenus sont traités,préégs et discutés dans le chapitre IV.
Nous terminons ce mémoire par une conclusion génétales recommandations.

-
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Chapitre | Traceurs d’érosion hydrique des sols dans les miliggricoles

Introduction

De par sa position a l'interface atmosphere-biasplighosphere, le sol constitue une zone
de mobilisation et de redistribution complexe désnénts chimiques, primordiale dans le
cycle géochimique global. En effet, I'altératiom [#s eaux de pluie des roches a la surface
gouverne, en grande partie, la composition chimigg eaux continentales et des océans
.La vitesse et la nature de l'altération sont exém@dent variables et dépendent de
nombreux parametres tels que le type de roche naetepographie, le climat et I'activité
biologique.

Lorsque l'on désire comprendre le comportement mjopze d'un élément-trace lors de la
pédogénese, il s'avere nécessaire de connaitneddalités de sa mobilisation suite a
I'altération par les solutions du sol des difféesrpthases constitutives de la roche mére qui
le contiennent et de sa redistribution dans |démifits horizons du sol [3].

|.1 Distribution des éléments-traces dans la rochmere.

La mobilisation d'un élément-trace est, en prenieer, influencée par sa distribution dans
la roche mere. En effet, I'élément peut occupefpration de son rayon ionique et de son
nombre de coordination, différents sites cristatipdpiques. Il peut étre concentré dans des
minéraux propres, le plus souvent accessoires,-cie@tant susceptibles d'étre localisés,
dans certains cas, en inclusion dans les minérssenéels, ou encore adsorbés dans les
microfissures et aux interfaces des minéraux estendlispersé au sein de la structure des
minéraux majeurs [4].

[.1.2 Facteur régissant la redistribution des élénmms-traces dans les sols

Le facteur le plus important qui régit la redistion des éléments dans les sols est I'eau
de pluie. En effet, celle-ci joue le réle de motdarl'altération car elle sert, d'une part, de
réacteur pour les échanges de matiere en solutiatiaetre part, de transporteur pour les
échanges de matiere en suspension [3].

D'un point de vue dynamique, les parametres imptgtalans la redistribution de
I'élément-trace sont les flux d'eau qui passenavers le profil et le temps de résidence
de l'eau dans les différents compartiments du Ilsed. flux d'eau sont susceptibles de
transporter de grandes quantités d'especes dissoaes concentrations trés faibles et des
particules solides sur ou dans lesquelles I'éléfmaoé peut étre retenu. Le temps de
résidence de l'eau dans le sol agit sur le comim et sur les cinétiques des réactions a
I'interface eau/roche. En couplant les deux pana@sejue sont le transport et le milieu
confiné, il est possible d'aboutir & des conceioinatabsolues localisées d'éléments-traces.
Dans les sols, par exemple, il est courant d'dduiation et/ou lessivage d'un élément-
trace des parties sommitales bien drainées et adation dans les zones confinées de la
base d'un profil ou d'un topo séquence [4].

Afin d'étudier le comportement au cours de la pédege et d'élaborer des bilans de
transfert pour un élément-trace donné, I'une déssvoossibles est de choisir un matériel
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Chapitre | Traceurs d’érosion hydrique des sols dans les miliggricoles

parental et un type d'altération ou les témoins plesnomenes de mobilisation et de
redistribution sont identifiables.

[.1.3 Les terres rares (TR).

Les éléments de terre rare (TR), ou lanthanidekgseactinides appartiennent au groupe
lllb de la classification périodique. Ce sont déSméents de transition interne. lls sont
appelés ainsi car le passage d'un élément au subedifiectue par l'acquisition d'un
électron supplémentaire dans la couche interngodii; les TR et 5f, pour les actinides. Ces
couches peuvent contenir un maximum de 14 électrons

[.1.3.1 Structure électronique des TR

Le remplissage de la couche interne 4f a pour cuestce la décroissance réguliére du
rayon ionique des ions, de méme coordinance, dau_&u (contraction lanthanidique)
confére aux éléments du groupe des propriétés ghani similaires. Il en découle une
cohérence géochimique tres forte. Les TR sont tesedts extrémement électropositifs.
En solution agueuse et dans les magmas, leur ‘&watdation est généralement 3+ par
perte des trois électrons valentiels'@?). Toutefois, en conditions oxydantes, le cérium
trivalent [[Xe]4f] peut perdre I'électron situé sur la couche 4fogfuérir la valence 4+. La,
Ce et Nd ont des rayons ioniques trés voisins gularaht une méme coordinance et état
d'oxydation (3+). Le passage a la valence 4+ dprGeoque une baisse trés importante du
rayon ionique par rapport a ses voisins et, paségument, un comportement chimique
différent du C&" par rapport aux autres éléments du groupe. Dansat®litions naturelles
extrémement réductrices, le cation ?Egpeut se former par captage d'un électron
supplémentaire sur la couche 4f.

1.1.3.2 Classification des TR

Les 14 éléments de TR forment une série d’élémavds une masse molaire croissante
(139 g/mol) pour I'élément La a 175 g/mol pour LOn les sépare classiquement en trois
groupes sur la base de ce critéere :

LREE : terres rares légéres ; de La a Pr
MREE : terres rares intermédiaires ; de Nd a Dy
HREE : terres rares lourdes ; de Ho a Lu

Ces trois types de TR présentent des comporterdéfégents dans les sols. On observe en
particulier I'enrichissement/appauvrissement dignoupe relativement a celui observée
pour 'ensemble des TR. La migration (verticalegfprentielle d’'un groupe de TR peut,

par exemple, étre observée au sein du profil, tareadu groupe en guestion dépendant
souvent du type de sfi]




Chapitre | Traceurs d’érosion hydrique des sols dans les miliggricoles

1.1.3.3 Anomalies des TR

Des anomalies peuvent également étre observéededaas d’'un élément de TR, lorsque
sa teneur normalisée est grandement supérieungfénieur a sa valeur théorique, a savoir
la moyenne des concentrations normalisées de 1B¥€MR précédent et de I'élément TR
suivant. L'anomalie est dite « positive » si el supérieure a 1 et « négative » dans le cas
contraire. Des anomalies en Ce sont souvent redgigear cet élément est le seul TR a
pouvoir adopter un état d’oxydation (+IV) présemtalors une solubilité tres réduite, les
autres TR forment seulement des cation§'TRes anomalies en d’autres TR peuvent étre
rencontrées (notamment Eu, La et Gd), en raisonpmpriétés physico-chimiques
particuliéres, des teneurs naturelles enrichieset@ins minéraux du matériel parental ou
de propriétés pédologiques affectant souvent leubsité.

1.1.3.4 Intéréts des TR, comme traceurs d'érosionealsol

L'immobilité relative des TR dans le cycle supeméait de ces éléments des traceurs
potentiels dans certains milieux sédimentairesetiet, I'allure des spectres de TR étant
conservée lors des phases d'érosion et de trandpest possible d'utiliser ceux-ci pour
obtenir des informations d'ordre génétique surdebes sédimentaires dans les zones de
dépot[6]

[.1.3.4.1 Dynamique des TR lors de l'altération desols et indicateurs utilisés

Les éléments de TR sont couramment employés comaneurs pour indiquer l'origine
des roches, pour caractériser des échanges deenatigre différents compartiments, pour
mettre en évidence des processus géochimiquesdetopgéues comme l'altération des
roches, des minéraux et des sols, la lixiviationlaumigration de matiere au sein des
profils et la concentration de matiefd

La quantité et le type de matiére organique préssnoht souvent évoqués comme les
principaux facteurs contrélant la répartition et dgnamique des TR dans les sols.
Cependant, les sols agricoles contiennent généealietrées peu de matiere organique, qui
joue alors un rdle moins prépondérant que celuiptu [5]. De nombreux facteurs
intrinséques aux sols peuvent également influeteceétention ou la libération des TR,
comme de fortes teneurs en minéraux argilefxlf présence de minéraux secondaires
phosphatés ou la quantité et la solubilité des lydroxydes de Fe et Mn contenant des
TR [6]. Des variations de I'humidité du sol, a la foiseudessiccation forte et une
saturation en eau changent également la spéciatida solubilité des TR7]. Prédire
quelles sont les zones de départ ou d’accumuldioces éléments dans les profils de sol
apparait donc difficile (Tyler, 2004)5].Un matériau de référence est utilisé pour
normaliser les concentrations en TR mesurées dai®uzon, afin de pouvoir comparer
différents horizons entre eux au sein d’'un mémdilprau entre différents profils. La
référence peut étre un horizon profond ou la ranbee du profil si I'objectif est de mettre
en évidence l'influence de la pédogenese sur lesertrations observées dans un horizon.
Pour comparer différents profils entre eux, I'stliion d’'une référence internationale sera
privilégiée. On utilise généralement 'UCC (Uppeorinental Crust) ou le PAAS (Post-
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Archean Australian Shale), TUCC est la référenaeplus utilisée dans les études de
distributions de TR, car c’est un échantillon réehon une moyenne estimée a I'échelle
globale [5]. Les teneurs normalisées sont présentées souse falen spectre. Un
enrichissement en TR par rapport a I'échantillon rd&rence est évoqué lorsque la
concentration normalisée est supérieure a 1 eppawrissement est diagnostiqué dans le
cas contraire.

1.1.3.4.2 TR dans la cro(te terrestre

Dans la crolte terrestre, les terres rares (TRam@ssent généralement a I'état d'éléments-
traces. Les TR, du La au Lu, ont des propriétésnicfues tres voisines. Dans les
conditions naturelles, elles se comportent comme guoupe cohérent d'éléments
lorsqu’elles sont trivalentes. Cependant deux diarepexistent:

(1) en conditions réductrices, 'Eu3+ peut acquétat d'oxydation 2+,
(2) en conditions oxydantes, le Ce3+ peut acqlliétat d'oxydation 4+.

Ce comportement particulier induit des anomali@ssdla distribution de ces deux
éléments dans différents milieux naturels.

1.1.3.4.3 Facteurs contrblant la distribution des R dans la croute terrestre.

Dans la plupart des minéraux, les TR ont un nordbreoordination (NC) de 8.

L'analogue le plus proche avec lequel ils peuverdubstituer dans les réseaux cristallins
est le C&". Dans les roches ignées et métamorphiques, ldbdigon de ces métaux de
transition interne est essentiellement contrélée Ipa minéraux accessoires dont la
proportion est souvent inférieure au pour-cé@t Ceux-ci peuvent contenir de 60 a 90%
du stock total des lanthanides et des actinides deche. Les minéraux accessoires les
plus courants sont la monazite, le xénotime, tidka I'apatite, le sphene, l'uraninite, la
thorite et le zircon mais d'autres especes peudteatrencontrées, en particulier dans les
roches alcalines. Dans ces minéraux accessoied,Resont fractionnées differemment
[9]. La monazite, I'apatite et l'allanite concentrpréférentiellement les TR Iégéres, tandis
que le xénotime et le zircon concentrent les TRdes. Dans les minéraux majeurs, les
teneurs en TR, sont trés faibles. Cependant lelsgaths peuvent accueillir dans leur
structure I'E&" en substitution du 3% Hormis cette exception, les TR sont généralement
sous forme trivalente dans les minéraux des rognées et métamorphiques

Le comportement des lanthanides et des actinidesetsa en milieu supergene surtout en
ce qui concerne les modalités de leur libératiors Ide la dissolution des phases
accessoires et de leur redistribution dans lesreste encore mal connu.

1.1.3.4.4 Les terres rares dans le sol.

Les TR sont mobiles lors de la pédogenese mais wsamistribués dans les profils
d'altération plutdt que transportés sur de gradd#ances en solution. Si elles le sont, leur
transport se fera préférentiellement sous forméqodaire [8]. Le fractionnement des TR
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dans les sols est directement lié au facteur mimgicue, bien que la solubilité des
complexes de TR Iégeres et de TR lourdes joue maicedle.

Quelques études portent plus spécifiguement swolaportement des TR en milieux
latérique ], [10]. Il ressort de ces études que les TR sont rdulists a I'échelle du profil.
En général, les TR sont lixiviés des parties somlest par hydrolyse et elles s'accumulent
a la base du profil ou les solutions rencontrest@mnditions plus confinées (élévation du
pH, de la force ionique ...).

Dans les sols, les minéraux néoformés incorporast TR et, quelquefois, sont
principalement des phosphates (membres du groupdaderandallite (florencite),
rhabdophane et monazite d'origine supergéne) oucddmnates (lanthanite) ou bien
encore des fluoro-carbonates (bastnaéstt#]) Ces minéraux refletent le fractionnement
observé au cours de l'altération a savoir qu'itcentrent les TR légéres et sont appauvris
en TR lourdes. La précipitation de ces phases sei@s dépend en tout premier lieu du
type de roche mére et de I'environnement chimigéeiBque des zones de formation des
sols.

[.2 Le césium-137 comme traceur d’érosion

Les radio-isotopes environnementaux 137Cs, 210PlYBst ont été les marqueurs
privilégiés

(Périodes radioactives respectives : 30,17 ang 2@s et 53 jours). lls réunissent des
propriétés en différents domaines qui ont justifiér choix : échelle de temps adaptée,
possibilité d’analyse sans attaque chimique, mdoheatporation au milieu. LeL37Cs
artificiel, est arrivé sur les sols au cours deséas 60 comme un des composants des
retombées atmosphériques des essais de bombesirascl®epuis lors, le seul apport
notable vient de I'accident de Tchernobyl (mai 1)9&6tre 20 et 50 % du stock encore
présent d0 aux bombes. Ce n’est donc pas la déanus radioactive de ce marqueur qui
sera utilisée pour mesurer I'écoulement du tempisgpe I'apport a été ponctuel. C’est en
fait un marqueur chimique, témoin d’'un événememtsda temps, mais sa radioactivité
permet une détection précise a un niveau de caatiemt extraordinairement bas (0

g/kg).
[.2.1 Caractéristique du Césium
Chimiques

Le césium appartient, comme le lithium, le sodilempotassium et le rubidium, a la classe
des métaux alcalins. Chimiquement, le césium ptésem seul degré d’oxydation
correspondant au cation Cs

Nucléaires

Le Césium-137 origine de la fission de l'uraniunt23le l'uranium-238 et d’autres
matieres fissibles. |1 provient de précurseurs @azeelon la réaction suivante:

e
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[-137 —» Xe-13+— Cs-13++» Ba-13/m —>» Ba-137

Le césium posséde 31 isotopes dont la masse variéld a 145. Parmi eux, seul
I'isotope 133 est stable. La période de décroissandioactive est supérieure a lI'année
uniquement pour les isotopes 134 (2,2 ans), 13b6«(2° ans) et 137 (30 ans). Le 137Cs,
émetteu”, donne naissance avec un rendement de 94,6'%"®a et avec un rendement

de 5,4 % au baryum 137 stable.2&Ba de période 2,55 minutes conduit au baryum 137
stable, avec une émission gamma (661,7 keV, renuteBbedo).

[.2.2 Origine du césium-137

Bien que l'introduction de cet isotope dans I'eominement ait eu lieu dés 1945, les
retombées ne sont devenues significatives a I'echéntaire qu’avec I'avenement, en

1952, des engins thermonucléaires d’une puissauffisasite pour propulser des débris

radioactifs dans la stratospheére. Les retombéegslexplosions, via les précipitations, ont
constitué la principale source de Cs-137 pour ii@mnement terrestre. Ces retombées ont
été beaucoup plus importantes dans I'hémisphé nor

[.2.2.1 Explosions nucléaires atmosphériques

Pendant la période 1945-1980, les essais nucléatregsphériques ont libéré dans
I'environnement une quantité de 137Cs estimée aPBIB qui s’est peu a peu déposée sur
I'ensemble de la planéte. Le dép6t cumulé qui eésalté est évalué a 142 kBirpour
I'némisphére nord et 35 kBq:frpour I'hémisphére sud (UNSCEAR 200Qp2].

[.2.2.2 Rejets des installations nucléaires en foti@nnement normal

La deuxiéme source de 137Cs est le cycle du coibbaidte coeur d’'un réacteur de

1300 MeV contient en fin de cycle environ 44Bq de césium confinés a l'intérieur du
combustible. En fonctionnement normal, une faiblection de ce césium se retrouve
rejetée dans I'environnement. Lors du retraitentenicombustible irradié, le 137Cs est
extrait avec les autres produits de fission. En9198s rejets de 137Cs de l'usine de
retraitement du combustible de la Hague s’élevaaehi3 TBq et ceux de Sellafield a 7,9
TBq, en quasi-totalité sous forme liquide (VandaicBt et Jansens, 20018].Ces rejets
sont en diminution : en 2003, ils étaient de 0,B& Ppour l'usine de retraitement de la
Hague (communication COGEMA9] et de 6,24 TBq pour Sellafield (CEFAS, 2004
Les 134Cs et 135Cs sont également présents damgjdés liquides et gazeux issus des
différentes étapes de retraitement du combustible.

[.2.2.3 Rejets accidentels

En 1957, les accidents de Kyshtym (Tcheliabinsksditt) et de Windscale (Royaume-Uni)
ont entrainé des rejets en 137Cs de respectivezbebt TB et 22 TBql[5]. L'activité du
137Cs emis dans I'environnement lors de I'accidknil chernobyl est estimée a 85 PBq.
Le dépdt a pu atteindre plusieurs MBdf.nma proximité du site, alors qu’'en Europe
occidentale, notamment en France, le dépot a étéodre de quelques kBgma

.
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quelques dizaines de kBgimL'une des caractéristiques de cet accident, surle 26
avril 1986, est la signature isotopique a I'émissavec un rapport 137Cs / 134Cs de
I'ordre de 2,00 = 0,171[6)].

[.2.3 Mobilité et biodisponibilité dans le sol

Le césium est en général considéré comme tres mdhilendans la majorité des sols,
comme en témoignent les profils réalisés plusiemsées aprés un apport, avec une
rétention majoritaire dans la couche superficiglld]). Dans les sols “ moyens ”
présentant une teneur en matiére organique der¢’atd quelques pourcents, la partition
sol-solution de l'ion CS est majoritairement contr6lée par un mécanismehdigge
ionique avec les argiled§]. Ce mécanisme concerne en particulier les monliomwites ;

en bordure des feuillets apparaissent des sites(ff&#d edge sites) qui jouent un role
déterminant dans la fixation sélective du*.CB’'autres sites interfoliaires spécifiques
peuvent piéger le césium de maniere « irréversifli9]. Enfin, le césium peut également
s’échanger de fagon non spécifique sur les sitagsptles argiles ainsi qu’avec les sites
d’échange de la matiere organique. Le césium psté&&tre relativement mobile dans les
sols «organiques» au sens d'une teneur en matrgianique de l'ordre de plusieurs
dizaines de pourcents. Les relations entre la imorgiu césium et la matiere organique
sont cependant complexes, puisque la présenceudasisl d’'une faible quantité d’argiles
suffit pour que la sorption soit gouvernée pardges spécifiques de I'argile Parmi les
nombreuses corrélations observées entre le Kd siuraéet un ou plusieurs parametres
globaux du sol, on retiendra en particulier celtgs sont susceptibles d’influencer
I'échange cationique et par conséquence le Kd aatpd’échange cationique, teneur en
argiles, potassium et ammonium échangedlg Différents modéles d’estimation du Kd
ont été proposés, basés sur le parametre RIP ¢esilion interception potentiel), défini
comme le produit du Kdl.e. coefficient de distribution du césium labile par la
concentration des cations compétiteurs NHt K, qui prend en compte les sites
spécifiques et non spécifiques du césium.

[.2.4 Cinétique de sorption du césium sur le sol

La cinétique de sorption du césium sur le sol éputée rapide, quelques dizaines de
minutes a quelques jours. La plupart des auteurmuréalisé le tracé des isothermes
d’adsorption du césium montrent que le modele dairkdlich (et/ou celui de Langmuir)
est relativement bien adapté. La concentration maba pour laquelle la linéarité est une
hypothése « acceptable » est trés variable, selmsubstrats testés: moins de 1210
dans divers sols, sur des sols ferralitiques. Bssltats relatifs a la désorption du césium
montrent un effet d’hystérésis marqué (la sorptidest pas totalement réversible) ; la
différence entre le Kd mesuré en sorption et eonéion peut atteindre 45 % [17]

:
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Tableau |.1.Coefficient de distribution eau-sol Kd (Bqg:Rgle sol sec par Bgtld’eau)

Sol sableux et/ou acide ' 2,7 x 10°
Sol argileux ' 1.8 10°
Sol limoneux ou texture moyenne 4.4 x10°
Sol organique (> 30% de M.O.)" 2.7 x 10
Sols en général 2 9,5 x 107 (7 x 10" -
8.1 x 10%
:j1 |AEA, 1994 ; ? Roussel-Debet et Colle, 2005)

Le césium est I'élément le plus étudié en radiaggiel Dans les écosystéemes terrestres, le
sol joue le réle principal pour le devenir du césilba rétention s’effectue majoritairement
par échange d’ions entre 'Cde la solution du sol et les cations*NK*, C&* et Mg?*
sorbés sur la phase solide, en premier lieu le€mirx argileux, mais aussi certains
composés organiques et les oxy-hydroxydes de silige fer et d’aluminium. Les
potentialités de fixation du césium dépendent plies la qualité des argiles (elles
décroissent de l'illite a la kaolinite) que de lewantité mais sont toujours tres élevées et
les cinétiques d'échange du césium (quelques nsirautguelques heures selon les types
d’argiles). Ainsi, plus de 95 % du césium restesmslla couche de surface des sols. Au
dela de 10 % de matiere organique, I'action dedesrgst supplantée par celle des acides
organiques qui neutralisent la charge des catiqgreg conséquent, la mobilité du césium
(et sa biodisponibilité pour les plantes) sontalulus élevées. Le césium est généralement
considéré comme un élément dont la sorption estéfisathle par une approche de type
Kd. Cependant, cette approche n’est pas totaleatpitée, en particulier en raison de non
réversibilité de sa sorption, l'usage de deux KdrggBon et désorption) semblerait
particulierement approprié. Au final, malgré urtghature abondante, le Kd, bien que non
totalement connu, est généralement éleve et lermésst un élément trés peu mobile dans
les sols.

[.2.5 Intérét du césium-137 comme marqueur de I'érgion

Le Cs-137 constitue un marqueur intéressant pauetigles sur I'érosion des splsur les
raisons suivantes:

Cet isotope a été introduit artificiellement ddesvironnement. Cette introduction, a la
fin des années 1950, coincide avec le début ddulsimialisation de I'agriculture.

Le Cs-137 a une demi-vie de 30 ans. Les quantitésre présentes dans les sols sont donc
facilement détectables.

Tel que rapporté par plusieurs auteurs, le Cs-UB&,fois retombé au sol, est fortement
retenu par les fractions fines du s20]|

Le mode de déplacement de cet isotope dans 1’emgroent est donc principalement
avec le salLa comparaison de I'activité du seh Cs-137 d’un site donnécalle d’un site
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reconnu non érodé peut donc étre interprétée emeted’érosion (réduction de I'activité)
ou de déposition (augmentation de Il'activite). Gasiations dans 1’activité du sol en
Cs137 résultent des mouvements de sol subis géelétudié depuis prés de trente ans.

» Relations entre la perte de césium-137 et la perte sol
Diverses relations ont été suggérées pour relipete de Cs-137 et I'érosion hydrique. A
ce jour, la plupart des auteurs ont assumé une gersoproportionnelle a la réduction de
I'activité specifique en Cs-137 de I'horizon Ap (e de labour). L, perte de s¢value
alors comme suit :
PS = [(£sCg)/Cs] . CL

Ou PS: perte de silha’)
Cs: activité spécifique en Cs-137 du sol d’'un sib@ érodé.
Cs activité spécifique en Cs-137 dald’un site érodé Bq.rh
CL : poids de la couche de labour (t)ha

Une telle relation linéaire a été confirmée par desrcheurs de l'université de Guelph
(canada), par une étude menée sur des donnéesrgnbo\de dix parcelles de mesure de
I'érosion hydrique. La perte cumulative de delces parcelles, au cours d’'une période de
10 ans, s’est avéré étre corrélée de facon tredisagive (R=0,80) avec la réduction de
I'activité spécifique du Cs-137 de I'horizon A4).

Par ailleurs, d'autres chercheurs suggérent unatioel générale reliant la perte de
radioisotope de la couche de labour a I'érosion surée ou estimé® a l'aide de
1'équation universelle de type logarithmique deede sol [20]:

Y =1,60% R=0,95

Ou Y : perte de radiotgue (%)
X : érosion totatkesurée ou estimée (tHa

D’autres chercheurs ont proposé un modele de pert€s-137 prenant en considération
Ll'importance des retombées et la teneur du sol ®43Z au moment d’'un événement
erosif de méme que l'effet antagoniste de la dilutdes retombées par le labour et
I'enrichissement en Cs-137 du swbdé par rapport au sol en place [20]: Ce modgie,
demande encoreére vérifier, s’énonce ainsi:

2= Di- BKoCi- Ki A

Ou:

t :temps

At activité spécifique de | a couche de labour eri€% (Bg-m?)
E:: taux d’érosion (kg.m.ar?)

Ct: activité du sol en Cs-187 (Bqky

Dt: retombées de Cs- 137 (Bgiran?)

Kt: constante de désintégration du Cs-137 (0,023 a

K2: enrichissement du séfodé en Cs-137
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Chapitre I Principe et intérét de la méthode d’analyse paiation neutronique

Introduction

Ce sont Pierre et Marie Curie qui, les premiers,imaginé de doser les éléments par les
rayonnements émis par leurs radio-isotopes. Cetithade permet non seulement de
déceler un corps radioactif mais aussi de distinge® radio-isotopes entre eux car ils
different par la qualité de leur rayonnement et lpaglurée de leur vie (cf. Radioactivité
Marie Curie 1935). La découverte de la radioaddiwittificielle par Iréne et Frédéric Joliot-
Curie permet d’'obtenir des isotopes radioactifdales les éléments et ainsi d’ouvrir un
immense domaine a I'analyse par les isotopes. lyaagar radioactivité consiste a créer
par une réaction nucléaire (dans notre cas par aataiment de neutrons thermiques) un
isotope réactif de I'élément que I'on doit doseesLpremiers dosages effectués par
irradiations dans les neutrons ont été faits parési¢ et Lévi en 1936.

L’analyse par activation neutronique permet d’iffeertet de déterminer la masse d’un ou
plusieurs éléments dans une matrice quelconqueefféey en mesurant la radioactivité
induite par lirradiation de I'échantillon a I'aadde neutrons, il est possible de calculer la
masse d’'un élément. L’énergie du rayonnement éstissgecifique d’'un élément et le
nombre d’impulsions A sous un photo pic est praportel au nombre de noyaux irradiés
dans I'échantillon21]. L’activation neutronique posséde plusieurs aages par rapport a
d’autres méthodes d’analyse : Elle est non destriet permet de réaliser des irradiations
répétitives et de préserver les échantillons pdautces expériences. La sensibilité est
inférieure aupg/g, selon les matrices dans le cas des neutr@rsitjues, grace aux
irradiations qui peuvent étre effectuées avec tles dlevées. De plus, dans un méme
échantillon, nous pouvons doser plusieurs élémarits fois en une seule irradiation et
dans un temps relativement court.

[1.1 La production d'isotopes radioactifs : l'irrad iation

Le but de lirradiation est de créer des radioapes qui pourront étre identifiés avec
certitude et quantifiés avec précision apres iathi. Aussi, ces radio-isotopes doivent
avoir une probabilité non négligeable d’étre preslai partir des €léments a doser et leur
durée de vie devra étre suffisamment longue potmeitre leur détection. Pour doser la
totalité des éléments, il est nécessaire de fapelaa plusieurs modes d'irradiation. Le
tableau 1 résume les caractéristiques de ceuxusscpuramment utilisés en analyse par
activation. Dans la pratique, le choix sera faif@mction des propriétés des radio-isotopes
créés dans I'échantillon a partir du ou des élémardoser et des autres éléments présents
[21].

[1.1.1 Le rayonnement électromagnétique

Quand un noyau d’un isotope radioactif se désietegrdonnant un autre noyau stable ou
radioactif, il y a un dégagement important d’énergui est émise sous forme d’une
radiation:

radiation a : émission d'un B Le rayonnement alpha, émis par un atome radioastif
un faisceau de noyaux d’hélium composé de deuxopsoet deux neutrons. Lourds et
chargés électriquement, les noyaux d’hélium somttés facilement et rapidement par les
champs électromagnétiques et les atomes compasamatiere. lls sont donc arrétés par
une feuille de papier.

-
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* radiation 3~ émission d’ure

* radiation [3*: émission d’un positron

Le rayonnement béta, émis par un atome radioaesf, un faisceau d'électrons. Le
rayonnement béta cause plus de dégats que le myemb alpha car il est chargé
électriguement. Une simple feuille d’aluminium deefyjues millimetres suffit pour arréter

le rayonnement béta. On peut également utiliser fanigle de verre ou un écran d'un
centimetre de plexiglas, qui permet d’arréter urgonité des particules béta.

emission (3-

* rayonnement électromagnétiquey.

L’émission des rayons est d’origine nucléaire ebvmnt de la réorganisation de
I'association des nucléons dans les noyaux expaé$émission de particules matérielles
(ici des neutrons).

Ainsi, leur énergie sera en général plus grandeceglle des rayons et elle sera comprise
entre quelques dizaines de keV et quelques millibelg(MeV).

Cette énergie est liée a la fréquence de vibratehonde électromagnétique et donc a la
longueur d’onde par la relation:

E= hv=hc/\.

Le rayonnement gamma est composé de photons de Bmnatgie. Ce rayonnement va

pénétrer davantage dans I'organisme que les rayoemis alpha et béta, mais il modifie
moins les particules qu’il rencontre.

La protection se fait par un blindage doit étre &pais. Par exemple, pour réduire de
seulement 30 % ce rayonnement, il est nécessa@tedierriere 6 cm de plomb, 30 cm de
béton ou 54 cm de terre.

et

/ émission y\
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Le pouvoir de pénétration des différents rayonnements

MNoyau d'Hélium

= gmission o

Electron
= @mission ;].

.,;

Rayonnemant
electromagnetigua

= @missian

Feuille de papier

==k

-

[1.1.2 Radioactivité induite par I'irradiation.
Une réaction nucléaire peut étre écrite comme éaetion chimique classique :

A+ X

-

B+y

Guelquos
millimatros
d aluminiam

g

Environ ‘l. mn'lrn
da hédtan ou
da plomb

(II-1)

mais elle est présentée plus communément souse foA (x, y) B

avec .

A: isotope de I'atome cible de I'élément a doserleguel la réaction nucléaire a lieu,

B: radioisotope produit par I'irradiation qui esiuyent, mais pas toujours, un isotope de A
X : particule incidente,
y : rayonnement émis pendant I'irradiation

Tableau II-1 : Méthodes d’analyse par activationtranique.

Particules| Réactions| Sources d’irradiation Domaines d’application
incidentes| nucléaires
produites
Neutrons (n,y) Réacteurs nucléaires Dosage trés sensibl®13a 107°g, de trés
thermiques nombreux éléments a partir de-41.
Analyse de traces et d’ultra trace et analyse
multi élémentaires. possibilités d’irradier
plusieurs échantillons simultanément.
Neutrons (n,p) Accélérateurs de Analyse multi élémentaire de certains
rapides (np) neutrons. échantillons naturels.
(n,2n) | Réacteurs nucléaires. Dosage de contréle sur site ou en milieu
etc (irradiation sous Cd) | industriel.
Sensibilité en général moindre qu’avec |les
neutrons thermiques a intensité de flux égale.
Photons (y,n) Accélérateurs Dosage des élément légers :N,C,O,F,avec|peu
gamma d’électrons de risque d'interférences et de certgins
éléments lourds non dosables aux

neutrons(ex :Pb)

Sensibilité :1fa
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L'irradiation par les neutrons thermiques est dieteent la plus employée de toutes les

méthodes d'activation. Elle le doit a deux avardaggsentiels :

Les réacteurs nucléaires produisent des quantégsrportantes de neutrons thermiques,
projectiles dont on peut obtenir actuellement lesghcilement des faisceaux tres intenses
dans de grands volumes. La capture d'un neutramitpge par un noyau atomique est la

réaction nucléaire la plus simple. C'est aussigénéral, la réaction nucléaire la plus

probable, et elle donne des isotopes radioactifgresque tous les élémen2Z]|

La probabilité de cette réaction est appelée sedfbicace, on la note et son unité de
mesure est le barn (1 barn =#@m?). Elle dépend beaucoup de I'énergie des nesitet
elle est, dans la plupart des cas, d'autant plaisdgr que la vitesse du neutron est faible
(Cette augmentation des sections efficaces de reaptux faibles énergies s'explique
intuitivement par le fait qu'un neutron lent a daege le temps d'interagir en se mélant
aux autres nucléons d'un noyau qu'un neutron rapioder de nombreux isotopes, un fort
ralentissement des neutrons permet donc d'augmiesstethances de leur capture par le
noyau atomique et de favoriser ainsi la créatiéfédients radioactifs.

Néanmoins, on sait qu'un noyau possede des ééamtsrgie propre. Ainsi, si I'énergie du
neutron est telle que I'énergie du noyau composeesmond exactement a l'un de ces
niveaux d'énergie le noyau entre en résonance ptolaabilité de capture devient trés
grande.

Ces phénoménes concernent un petit nombre d'isoimae exemple “°As, 81Br, °7r,
121Sb,

1525m, 1597, 197Au, 232Th) et ils sont favorisés, cette fois, par l'uéitisn de neutrons plus
rapides dits "épithermiques”.

Par ailleurs, notons que pour certains isotopgese,equelles que soient les caractéristiques
du flux de neutrons, les réactions de capture apigiue sont trés peu probables. Tel est le
cas du?%®pp, 1¥Cd, 1185n qui ont des sections efficaces de l'ordre duibaih. Au
contraire, certains isotopes présentent de graseletons efficaces, ce qui permet de les
détecter malgré leur faible abondance dans lesnélibas. Tel est le cas de I'or ou de
I'europium qui ont des sections efficaces de 989 Au) et 5900 barns'{*Eu).

I1.2 Généralités sur les neutrons

Utilisant la réaction de fission en chaine de I'tlten-235,le réacteur nucléaire constitue
la source de neutrons la plus utilisée en analgsagtivation neutronique.

La production de neutrons résulte de la fission'deanium-235 apres capture d’un
neutron de faible énergie.

25U + In (POU————» X+Xotvin (11.2)
Ou : Q est I'énergie libérée (Q200 Mev)

v est la valeur moyenne des neutrons émisar 2.5)
X1 et X2 sont les produits de fission.
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L’analyse par activation neutronique repose prial@ment sur les réactions de capture
radioactives. Les réaction (1y ) sont exothermiques et peuvent étre provoquéesigmr
neutrons de faible énergie ,dont la seule soutease est le réacteur nucléaire.

Les réactions (n, p), (o) et (n, 2n) sont généralement endothermiquearactérisées
par une énergie seuil des neutrons.

[1.2.1 Source de neutrons.

Une partie importante des neutrons de fission plesaae énergie supérieure a 0.5 MeV et
sont appelés neutrons rapides. par collisionsigleest avec les noyaux légers(H,D,C) du
modérateur, ils perdent progressivement leur éaeigétique. La distribution du flux de
ces neutrons est décrite par la relation de Wait [2

®(E) = Cexp(—E) sinh(2E)*/? (11.3)
Ou E : est I'énergie des neutrons en MeV et C amstante de normalisation.

[1.2.2 Neutrons épithermiques.

Ce groupe comprend les neutrons d’énergie comenige 0.5 eV et 1Mev.

L’absorption des neutrons dans le modérateur egpasée négligeable. Le flux de
neutrons est déterminé alors par le nombre desumib élastiques avec les noyaux du
modérateur, il est donné par I'expression [22]

—A(E) 41
®(E) = TNod b= I(.4)
Ou g(E) : le nombre de neutrons ralentis ayantctiahiénergie E, par unité de volume et
de temps.

¢ :la perte d’énergie logarithmique moyenne.
od : la section efficace de diffusion.
N :la densité atomique du milieu modéuat
En l'absence d'absorption, q(E) est égale a la itergg. Les sections efficaces de
diffusion du modérateur sont constantes pour lestroes épithermiques. le flux de
neutrons suit alors une loi en 1/E. on peut écrire

®(E) dE =®epi (11.5)
Ou ®epi est le flux de neutrons épithermiques :
Dep= qol(Ncsd 2;) (”6)

[1.2.3 Neutrons thermiques.
Ce sont les neutrons qui, apres leur ralentissensent en équilibre thermique avec le
milieu modérateur. La distribution du flux de nems thermiques correspond a une
distribution de Maxwel[23].

Oy, () == exp (-E/E) (I1.7)

ol E=KTo est I'énergie correspondant a la vitesse la ptobableVo des neutrons a la
températurept= 293.8 K est la constante de Boltzmann.
B=0.025eV ety= (2 B/m)2= 2200m/s
Le flux de neutrons thermiques peut étre aussniégfar :
®y, = nVo (11.8)




Chapitre I Principe et intérét de la méthode d’analyse paiation neutronique

ou : Ny, est la densité des neutrons thermiques.

[1.2.4 Réacteur nucléaire.

La principale source de neutrons est constituéedparéacteurs nucléaires destinés a
usage industriel ou expérimental. Pour éitdisables en analyse par activation, ces
réacteurs doivent étre équipds canaux d’irradiation et, si possible, d’'un dspbde
transfertdes échantillons irradiés du réacteur au laboeatdianalyse.Ces dispositifs,
pneumatiques ou hydrauliques, sont plus ou m@p&les (quelques secondes a quelques
minutes) selon les possibilitée I'installation, en général congue en fonctioradpériode
desradio-isotopes que I'on souhaite utiliser. Les ftligponibles dankes réacteurs vont de
10 & 10° ncm?s?. Ces flux sont plus omoins purs en neutrons thermiques suivant la
conception du réacteet les positions des tubes d’irradiation. Ces fiart plus ou moins
purs en neutrons thermiques suivant la conceptionédcteur et les positions des tubes
d’irradiation. A titre d’exemple la figure l.dontre un spectre d’énergie classique pour les
neutrons dans un réacteur. Pour pratiquer I'angbgeactivation, il est intéressade
disposer de flux a la fois purs en neutrons themesgour éviter les réactions nucléaires
qui peuvent interférer avec les réactions ¢n) (par exemple la réactidfiSi(n,py2Al sur

le silicium qui conduit au méme radio-isotope §lAd(n,g)?®Al sur 'aluminium) et de flux
riches en neutrons épithermiques et rapides patiaices analyses ou certains dosages
(par exemple celui du titane par la réacttéri(n,p)*’Sc ou celui du nickel par la réaction
%&Nii(n,p)*&Co).

Compte tenu des colts d’investissement et de famodiment, pratiguement aucun
réacteur dans le monde n’est destiné uniqguemeéanalyse par activation. Par contre, des
réacteurs relativement compacts de type Slowpokedda), Triga Mark | et Mark |
(Etats-Unis) ou II-lll 3 et IV-V 3 (ex-URSS) ayades flux de 18" & 133 n-cm® s,
peuvent étre destinés principalement a des détatimns en tres grande série [22]. La
plupart des laboratoires pratiquant I'analyse géivation neutronique sont connectés a un
réacteur existant, ce qui entraine des contraufitestallation et de fonctionnement mais
réduit considérablement le codt tout en apportantés a des flux plus intenses (dé*£0
quelques 18 n-cm?sY). A titre d’exemple, le tableau 2indique les flux disponibles au
laboratoire Pierre-Sue, laboratoire mixte CEA-CNRBué dans le centre nucléaire de
Saclay et qui est connecté aux réacteurs Orphékl\(¥¥et Osiris (70 MW) par un réseau
de convoyeurs hydrauliques et pneumatiques. [21]
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Tableau 1.2 Estimation des flux de neutrons W) disponibles au laboratoire pierre -
Sue dans les canaux des réacteurs Osiris et OppHiée

Réacteurs Osiris Orphée
Canal Hy H, PyetPy Py Py

Neutrons thermiques 077 x 10" 12 x 101 1,23 x 101 1,65 x 101 25 x 10
(E=0,025 eV)

Neutrons épithermiques 19 x 10" 4 x 10" 6,15 x 10° 825 x 10° 45 x 10"
(E>0,1eV)

Neutrons rapides 9,6 x 10" 23 x 101 35 x 10° 82 x 10° 12 x 100
(E>05 MeV)

Flux (n - cmm2 - s 1)

1074 /\
- \
. /,/
1073
J 1/ \ AV
2 / k\* —"‘//
1012 // \\
24+ Neutrons thermiques —} Neutrons épithermiques Neutrons
S T T T Y I I ropides
2 5 2 5 2 5 2 5 2 S5 2 S5 2 5 2 5 2 S5 2 5
103 102 101 1 10 102 103 104 105 108 107

Energie des neutrons (eV)

Figure 1 : Spectre des neutrons dans I'eau dugéaClisiris dans une position proche de
celles utilisées pour I'analyse par activation gaanH1 et H2 [21]

Le réacteur NOUR du Centre de recherche nuclédér®raria, auquel le Laboratoire Des
Traceurs nucléaire du (CRNA Franz Fanon) a direetgnacces, offre cette possibilité
d'irradiation. Les principales caractéristiquesrdacteur sont indiquées dans le tableau
1.1.

Le flux de neutrons thermiques y est de 2,8 h@mz2.st et il représente 99,8 % du flux
total de neutrons (neutrons thermiques + neutramEdes). Cependant les durées
d’irradiation sont choisies en fonction notammaetd#s précautions a prendre concernant
l'activité des échantillons aprés irradiation. Att€eeffet I'activité, ne doit pas étre trop
importante pour pouvoir manipuler les échantilloms toute sécurité. L'activité des
échantillons apres irradiation dépend du flux datmas, du temps d'irradiation, de la
masse des échantillons, et des caractéristiquéSames tres spécifiques de chaque isotope
qui les composent. Ainsi, pour des échantillonsnayles masses et des caractéristiques
voisines, plus le flux de neutrons est intenses pdutemps d'irradiation devra étre court
pour obtenir une méme activiéé
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[1.2.4.1 Radioactivité induite par I'irradiation.
Reprenons 'équation nucléaire (11.1) : A (x, y) B
Le nombre d’atomes B formés durant lirradiatiadf () par unité de temps (dt) sera
proportionnel au nombre d’atomes de la cibla)(N la probabilité de la réactionag :
section efficace) et au débit des particules imtigle (nombre de particules par unité de
temps et de surface, souvent appelé flux) d'ou :

dE = Na 6as @ dt (1.9)
Le nombre d’atomes radioactifs B détruits par décressance radioactive pendant cette
méme unité de temps sera, pour un nomlrd’Btomes présents a l'instant t :

d2 =Ng A dt (1.10)

A étant la constante de désintégration du radi@jsoB, exprimée aussi sous la forme du
temps T que met le radio-isotope a perdre la mdé#iéa radioactivité = In 2k). Le temps
T est appelé période de décroissance radioactive.
Le nombre d’atomes effectivement présents par aatiemps sera :

df - dB =Nacas @ dt- Nshdt (1.172)
% +NgA=Na- ®ocns (1.12)

Compte tenu de la faible valeur des probabilitésédetion, on peut considéres domme
étant constant et en intégrant cette équationgpgurort au temps on obtient :

_NA ®6AB

— Ctee 04t (11.13)

NB

Pour t = 0Nz = 0 (cible supposée initialement inactive)

Cte = (-M Doas)/A 1.14)
NB _NagP6ap (1 —e lt) (”15)

A

Si on raisonne en activitd, exprimée en désintégration par seconde ou beeqg
(ancienne unité le curie Ci :1Ci = 3,7*98q), A exprimé ens:
A=Ns A
d'ou
A =Ny @ o (1-e ™) (11.16)

Si 'on remplace W par la concentration massique de I'élément nattgeherché @
I'activité spécifiqueAs sera :

A=(CA.O.N.®.opg (1 -~ Y1)/ M (11.17)

avec O : teneur isotopique en atome,
N : nombre d’Avogadro (N=6.023?3énol?)
M: masse atomique de I'élément.
6 : la section efficace exprimée en barn (1 bat@% cnv) :
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A<= Ca.0.0,6D.0a8 (1-e™)/M (11.18)

Lorsque le temps d'irradiation augmente et tend Varfini et tend vers 0 et As tend
vers une valeur limite qui ne pourra élépassée et qui est appelée activité a saturation :

CA.6.0.6.9.0AB
AS= T" (11.19)

A= AS (1-eM) (11.20)

Au moment de mesure des radioactivités, s'il s@sgiulé un temps t' depuis la fin de
I'irradiation, la radioactivité mesurée sera

Af=Ase ™™ =A% (1—e ) e M (1p1

Les courbes de la figuré et 2 représentent ces équations et montrent comment, en
fonction de la période du radio-isotope créé, Ratet croit pendant lirradiation et décroit
apres irradiation.

En principe, a partir des formules (I1.21) et @)1l est possible de déduire directement de
I'activité mesuréel! , la concentration massique de I'élément a dosegomnaissant les
caractéristiques de la réaction nucléaire (aborelawtopique, section efficace et période
de décroissance du radio-isotope produit), deatiiition (durée et flux de particules), de
la mesure (durée, temps qui s’est écoulé depdia e l'irradiation) et de I'efficacité du
systéme de détection.

Si les parametres de la réaction nucléaire etueged d’irradiation et de mesure sont en
général connus avec précision, il n’en est pas @menpour le flux de particules qui peut
varier dans le temps et dans I'espace au courgrdliation. Aussi, dans la pratique en
analyse par activation, I'étalonnagst fait, soit avec un étalon dird€élément lui-méme
ou I'un de ses composés steechiométrigquses,avec des échantillons calib{ésandards),
soit encoreavec un moniteur de fluplus ou moins élaboré. Il n'est pas nécessdee
disposer d’'un étalon ayant une concentration du en@mdre de grandeur que celle de
I'élément a doser. L'utilisation d’un moniteur deiX, préalablement calibré, permet de
doser I'ensemble des éléments dans tous les ébbastirradiés simultanément, quelles
gu’en soient leur nature et leurs concentrations.
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o -
T 2T Temps d'irradiation t

Al activiteé spécifique au temps t Af activité a saturation

Figure 2 — Accroissement de la radioactivité d’iém&nt au cours de l'irradiation [21]

'43r A

A,
1/2A,
Taas =1 (eSS

|
; i .
o T 2T ;
Temps de décroissance t’

A;' activité spécifique au temps t’

Al activité spécifique a la fin de l'irradiation
Figure 3 — Décroissance de la radioactivité d'émént aprés la fin de I'irradiation [21]

[1.2.4.2 Interaction rayonnement matiere : Neutron

Quel que soit le mode d'irradiation choisi, la tira des radio-isotopes s'opéere

globalement en deux étapes (figure 1.1).
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4 1 A+ %

1) ZX t,n > X (noyau excité) @)

F

capture neutronigue
¥ prompts
A+Im =8 MeV
! Z
A+1X
y Z \ j

Figure 4 : Création des radio-isotopes par activatieutronique [23].

Sous l'effet du bombardement neutronique, un isotogturel, en général stable, de la
forme”X subit une réaction de capture neutronique :

X+In —» Mlxr (1.22)

L'énergie d'excitation produite lors de cette réacest de l'ordre de 8 MeV. Le Noyau
AtIx* représente un état excité du no§Eik .

D'une maniére générale, ce noyau a I'état exdiodimee trés rapidement (10s environ)
vers son état fondamentdflx en émettant des rayonnements gamma trés énergétique

les gamma "prompts” :

Atlyr ———» Alx .y (11.23)
Dans certains cas, le noyau excité ne retourne/grasson état fondamental mais vers un
état excité de plus faible énergie ayant une ddeéeie suffisamment longue pour étre
mesurable (supérieure a une minute). Cet étatéereitplus faible énergie est un état dit
isomeére (ou métastable) et est décrit comme suit :

Atlys 5 Atimy o (11.24)

Parmi les isotopes créés, certains sont stablesgample 1’0, 2°Si, 2°"Pb, 2%%Pb,1%Cd,
113Cd, 114Cd, 1%sn) bien qu'ils soient produits artificiellementari® ce cas 13, les isotopes
ne pourront étre détectés. Notons cependant quésatope créé est stable, celui-ci est
aussi susceptible d'exister dans I'échantillon dpad. Nous pourrons donc créer par
capture neutronique l'isotop&*2x , qui lui, pourra étre instable. Ce raisonnemeontne
bien que, quoi qu'il en soit, en exposant un édi@mtconstitué d'isotopes stables on
obtient invariablement des isotopes instables, d@uioactifs. Lorsque lisotope est
instable, il va, comme tout noyau radioactif, sainl&grer en une ou plusieurs étapes,

=
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suivant une période propr&,. caractéristique de l'isotope. Cette désintégratish
schématisée dans la figure 5.

A+1

X

z

A\ I
A+1

Y

Z+1 v

Figure 5 : Schéma d'une désintégration d'un ratitepe de la formé*1x [23].

Le mécanisme préférentiel de désintégration eshdde3 car, de par sa formation, le
noyau présente un exces de neutrons. Les rayontemg@mma qui accompagnent cette
désintégration sont, lorsqu'ils existent, carastigies du radio-isotopé*ix . Parmi les
isotopes qui n'émettent pas de rayons gamma, opteariS, 23S, *4s,205n, 31p,

Les isotopes créés par le bombardement neutrosigptetoujours instables. Nous aurons,
dans ce cas, au minimum un processus de désintégper transition gamma vers I'état
fondamental. Cette transition est dite isoméridigre 6). Lorsqu'elle est totale, ce type
de noyau isomere constitue une source dite "ganumia p

A+1Im
Z

Transition y
A+1
£ \ 4

Figure 6 : Schéma d'une désintégration d'un rastitepe de la formé&*17.x [24]

Suite a l'irradiation, un grand nombre de radiddpes ont été créés. lls sont identifiables
par 'énergieWy des rayons gamma qu'ils émettent lors de leuntiggition et par leur
période T1/2 caractéristique du radio-isotope. Néanmoins, nowss vu que certains
éléments ne produisent que des isotopes stablestawne section efficace trop petite pour
pouvoir capturer un neutron, ou encore ne prodtiipas de rayonnement gamma. Ces
isotopes ne pourront donc étre dosés par spectiengémma. Parmi ceux-ci, on compte
notamment Si, O, S, P, Cd, Pb, Sn (tout isotopeunajonfondu). Par ailleurs, notons que
la durée de vie des radio-isotopes créés doitagpeopriée (ni trop longue, ni trop courte)
pour permettre leur détection. Pour cette étudeptemieres analyses par spectrométrie
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gamma ayant été réalisées n jours aprés lirradiatious nous sommes spécialement
intéressés par les isotopes des éléments daaeeedont la durée de vie est supérieure a
guelques jours.

Par ailleurs, pour la plupart des techniques aigalgs physico-chimiques (ICP-MS ou
AES, absorption atomique...) la variation de sengéhbde mesure dépend de I'abondance
des éléments a doser dans I'échantillon. En reeamieims le cas de I'analyse par activation
neutronique, la rareté d'un élément peut étre cosge lorsque sa section efficace est
importante, par une plus grande sensibilité de ctiéte Ainsi, I'AAN est la seule
technique qui présente une gamme de dosage poallent sans aucune contrainte
particuliere, de quelques ppb a plusieurs dizailec%.

Meéthodes Limite de Précision Masse analysée Possibilité d'analyse Temps Cout
deétection
(@) (%) (g) Multiélementaire  Non destructive
Absorption 10-5- 107 5-10 103-1 non non heure faible
moléculaire
Emission 10-5- 107 1-5 10-1-1 non non minute-heure moyen
atomique avec
flamme
Absorption 105 - 107 2-5 107-1 non non minute-heure moyen
atomique avec
flamme
Absorption 107 -10-° 10-20 10-3 non non minute-heure moyen
atomique sans
flamme
Polarographie 10-6-10-8 2-10 10-3-1 non non minute-heure faible
Spectrométrie 10-5-10-8 5-20 10-3 oui non minute-heure élevé
d’émission
(arc, étincelle,
plasma)
Spectrométrie 10-6-10-° 5-50 10-3 oui non heure éleve
de masse
a étincelle
ICP-MS 107 -<10-12 1-20 10-3 oui non heure élevé
Fluorescence X 10-3-10-5 1a2 10-1-51 oui oui heure élevé
Analyse par 107 -<10-12 2220 103-51 oui oui minute-semaine élevé

activation

[1.3 Spectrométrie gamma

Le comptage des rayonnements gamma est réaliséda tle détecteurs au germanium
Hyper Pur (GeHP). Le détecteur ainsi que I'éledfpom qui lui est associée sont
schématisés par la figure 7.

Le détecteur est protégé des rayonnements ext@rmeurun chateau de plomb. D'autre
part, le cristal est maintenu a basse températufaicde d'un cryostat, rempli d'azote
liquide.

Ceci permet d'éviter I'enregistrement d'impulsiéfectriques dont l'origine serait liee a
une simple agitation thermique, ces impulsionsisetdarop nombreuses et détérioreraient
tres rapidement le détecteur.

Le matériel électronique qui est associé au daieéeme la chaine de comptage. Celle-ci
est constituée d'un préamplificateur, fixé a praténdu cristal sur le cryostat, d'un
amplificateur, et d'une alimentation haute tengR0O00 a 4000 Volts) destinée a polariser
le cristal, lui-méme maintenu sous un vide pouseg.amplificateurs permettent d'intégrer
puis de transformer les impulsions électriqueseissiu détecteur en un signal analogique
linéaire. Un codeur de 8000 canaux convertit eascét signal analogique en un signal
numerique qui est stockeé et traité par un analydeéamalyseur peut alors étre interroge par
un ordinateur. Finalement, le spectre est trangférkanalyseur vers l'ordinateur en fin de
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comptage afin de permettre son archivage pour spoudllement. Il est ainsi toujours
possible de revenir sur les spectres pour une dtludeapprofondie. Tous les parameétres
du comptage sont par ailleurs automatiquement estrés.

[1.3.1Type de détecteur

Lorsqu'un rayonnement d'énerdtetraverse un milieu (détecteur), il perd une paoiie
toute son énergie dans ce milieu selon les diftérprocessus d'interaction Rayonnement-
matiere (Effet photoélectrique, effet Compton, tiokade paires, . . . etc....). L'énergie
perdue dans le détecteur laisse quelques atomeslidéu dans un état ionisé ou excité.
Dans le cas de I'excitation, ces atomes vont sexdésr par émission d’'un nombre de
photons proportionnels a I'énergie perdue dansilieuncomme le cas du détecteur a
scintillation. Dans le cas de l'ionisation, il yceéation d'un nombre donné de paires (e-,
ions ou trous) proportionnel a I'énergie déposéasda détecteur. Sachant que chaque
milieu (gaz, solide, ...) a une valeur propre démeW dite "Energie moyenne

d'ionisation”. Donc le nombre total de paires ceésara €gale an:% (11.25)

Chdteau de
plomb

échantillon

cristal GeHP

v

haute tension préamplificateur

amplificateur
a gain variable

I

codeur
cryostat —————|
azote l
liquide analyseur

Figure 7 : Schéma de la chaine de comptage pairgpeitrie gamma

[1.3.1.1 Les semi-conducteurs

Les détecteurs semi-conducteurs sont basés surélaenprincipe que la chambre
d’ionisation : lorsqu’'une particule chargée passeravers le gaz de la chambre
d’ionisation, les molécules du gaz sont ioniséesnént ainsi des ions positifs. Ceci se
déplacent jusqu’aux électrodes sous l'effet du ghadélectrique appliqué, un signal
électrigue est alors délivré. Dans le cas des thtex semi-conducteurs, le gaz est
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remplacé par un solide (le semi-conducteur) ; lokste radiation interagit avec le semi-
conducteur, elle transfere de I'énergie au mili€ela a pour effet de créer des paires
électron-trou. Le semi-conducteur étant situé edénex électrodes et soumis a une forte
différence de potentiel, les paires électrons-treus séparées et chaque type de porteurs
de charge migre vers I'électrode appropriée. Unargeh proportionnelle a I'énergie
déposée dans le semi-conducteur est alors collaatéélectrodes, amplifiée puis mise en
forme par la chaine d’acquisition de maniere a pou@tre analysée par un logiciel
adéquate. Les semi-conducteurs offrent 'avantagprésenter une énergie nécessaire a la
création d’'une paire d’électrons-trous trés faiblelle est de 3,61 eV dans le silicium,
2,94eV dans le germanium alors que dans les gazvegle de 20 a 40 eV et dans les
matériaux scintillateurs de 400 a 1000 eV [26]. fides, les matériaux utilisés comme
semi-conducteur ont des masses volumiques éleg&&3(g/cm3 pour le germanium et 2
,33g/cm3 pour le silicium), ce qui favorise I'indetion des photons dans le milieu (il faut
une épaisseur de 1,7 cm de germanium ou 3,7 crilidens pour atténuer de moitié un
faisceau de photons de 600 keV. Ceci autorisarfaltaication de détecteurs minces
produisant un signal suffisamment élevé pour éesuré. En dépit de la masse volumique
élevée des matériaux utilisés comme semi-condydesiglectrons et les trous peuvent se
déplacer de fagon quasiment libre ce qui favoriseaollection de charge rapide (de 200 a
400 ns).

La conductivité électrique dans un semi-conductiémend de deux bandes d’énergie:

La bande de valence a 'intérieur de laquelle @ gles électrons responsables des liaisons
covalentes et la bande de conduction dans laqledleglectrons peuvent se déplacer
librement (Figure 8). Ces deux bandes sont sépasrda bande interdite que les électrons
ne peuvent franchir que suite a une excitation rextee (absorption d’'un photon,
chauffage intense ...).

E o
Bande de conduction
Ec
Ec Bande interdite
E~v
Bande de valence

Figure 8: Schéma des bandes d'énergie dans ue saoistiallin.

Ec est I'énergie de la bande de conduction,'Energie de la bande de valence etl&
largeur de la bande interdite. [32]
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La conduction du courant électrique est réalisédgsaélectrons de la bande de conduction
ou par le déplacement des trous (absence d’élejtdams la bande de valence. Dans un
semi-conducteur intrinséque la concentration eotéles est identique a la concentration
en trous.
Ainsi si I'on veut augmenter la conductivité a ténieur d'un semi-conducteur, il faut
introduire des impuretés, on dit alors que I'oréalisé un dopage. Il existe deux types de
dopages. Soit les impuretés introduites possedegtactron périphérique de plus que les
atomes composant le semi-conducteur (dopage deNymeiquel cas il reste un électron
qui n'est pas lié aux autres atomes du réseau. iIGethfie le schéma des bandes et il se
crée un niveau énergétique Bans la bande interdite (Figure 9). Ce niveawapptlé le
niveau donneur. Ainsi un électron occupant ce niiut Facilement passer dans la bande
de conduction du fait de la proximité des deux aiveet participer a la conduction. Le
cristal semi-conducteur obtenu est alors de type N.

E

ECT Bande de conduction
E A 4 4

Eg Bande
interdite

Ev (Y

Bande de valence
Figure 9 : Schéma des bandes d’énergie dans uaslopage de type N. [32]

[1.3.1.2 Détecteur Germanium (Ge)
Il existe deux types de détecteurs germanium détscteurs compensés au lithium et les
détecteurs au germanium ultra pues détecteurs germanium compenseés au litheuabé
commercialisé au début des années 60 jusqu’au dé&suannées 80U il a été remplacé
par les détecteurs au germanium ultra-pur domée®rmances sont équivalentes.
Le détecteur utilisé est une diode Germanium déehawreté, la concentration en impureté
est de l'ordre de 04 10° atomes/crih[32].
Il est monté sur un cryostat refroidi a I'azoteulde (-196°C). Le principe de la détection
des photons par un détecteur Ge est schématisé sur la figuda photon cede une partie
ou la totalité de son énergie a un ou des électtarGe (figure 11) par :

1. Effet photoélectrique :

{ + Ge— Ge' + €) (11.26)
2. Diffusion Compton
(y+te—y+e) 11.Z7)
3. Création de paire e-e+
(y+Ge—>Get+tet+t+e (11.28)
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Si I'énergie du photon est supérieure a g.ch= 1022 keV) :

Les électrons vont par collisions créer des patestrons-trous dans le semi-conducteur.
La quantité de charges obtenues est proportionadinergie déposée par le photon. Les
charges sont rapidement collectées sur une capguitése décharge a travers une
résistance. La tension aux bornes de la résistanoduit donc une impulsion dont
l'intégrale est proportionnelle a I'énergie dépogee le photon. Ce signal est ensuite
amplifié et mis en forme pour obtenir une impulsaont la hauteur est proportionnelle a
I'énergie déposée par le photon (voir figure 1@).Hauteur de cette impulsion est ensuite
convertie en valeur numérique appelée numéro dal.c@m construit ainsi le spectre en
comptant le nombre d’évenements dans chaque canal.

120
Pics -
/ photoélectriques > |Na
100 { Sm | Sm
Paire
électron - positron
804
w
=
- La
=
&
E 60 - La
Sk
2 — Effet Compton La
g Eu
= 40 - Ce
X Na
20 A
0 13 T T T T T T T 1
0 200 400 600 800 1000 1200 1400 1600 1800

Energie (keV)

Figure 10 : Exemple de spectre. Mise en évidensepdacipaux phénomenes observés
(Comptage des radio-isotopes de courte périodanéitibn certifié SL1) [26]
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Figure 11: Description du principe de détection des phottarss un détecteur Ge.
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Dans ce cas, le photon fait d’abord une diffusiaam@ton puis un effet photoélectrique
[25]. Les H désignent les trous produits par les électronssiggs interactions du photon
incident.

Pour avoir la résolution en énergie la plus finegiale, il est indispensable de refroidir les
détecteurs Ge a des températures inférieures dwrdee de 100 K. L’interaction d’un
photony dans le volume sensible du détecteur se traduit barnes de celui-ci par une
impulsion de tension, de hauteur proportionnellérergie déposée dans le détecteur. En
générale les détecteurs germanium existent sous tanfigurations géométriques :
planaire, coaxiale et puits (Figure 12).

Géométri:e planaire

Géométrie coaxiale Géométrie puits

Figure 12 : les différentes configurations géomé@ies des détecteurs germanium [25].

[1.2.2 Caractéristiques du détecteur

La qualité de détection des rayonnements gamma iséahantillons irradiés dépend
essentiellement de I'énergie du rayonnement gamuident, de I'efficacité du détecteur a
cette énergie et de sa résolution.

[1.3.2.1 Efficacité
Elle correspond a la capacité du détecteur a absteb rayonnements. Elle est évaluée en
% et correspond au rapport du nombre de photorstéétsur le nombre de photons émis
par la source a une énergie donnée. L'efficacit@&hecteur est essentiellement fonction
de la taille et de la forme du cristal.
Deux efficacités sont définies :

a. Efficacité absolue:
C'est le rapport entre le nombre d'événements isineg et le nombre total d'événements

sortants de la source (dans toutes les directions).
nombre d.événements enregistrés
evé gistré |K—29)

&£ =
abs nombre total d7événements sortants de la source dans 47
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b. Efficacité Intrinseque:
C'est le rapport entre le nombre d'événememtsgistrés et le nombre d'événements
qui arrivent sur le détecteur.

nombre d’événements enregistrés

Einy = [1-30
int nombre d.événements arrivants au détecteur ( )
La relation qui relie les deux efficacités absatientrinséque est :
41
Eint = gabs-? (Il-'B

OuQ: est I'angle solide entre la source radioactivel'@chantillon) et le détecteur,
Si la source radioactive est ponctuelle.

Pour un détecteur ayant une efficacité intrinségyiebien déterminée et qui a détecté un

nombre d'impulsion N, le nombre des rayonnementis &inpar une source radioactive
sera :

Ny=N (11-32)

—

- ¢ —

Figurel3 : L'angle solide si la source radioacéiseponctuelle.

L'angle solide est donné par I'expression suivante

= __4a
Q=2m. (1 m)
Ou d: est la distance source-détecteur et a nrdyalétecteur

(11-33)

[1.3.2.2 Résolution

La résolution permet d'estimer la capacité d'uwealéur a discerner les pics les uns des
autres. Elle est définie par la largeur a mi-hautd'un pic et s'exprime en keV, ce
parametre dépend de I'énergie du rayonnement miciden effet, plus I'énergie du
rayonnement est importante, moins la résolution shne. Cet inconvénient est
néanmoins compensé par le fait qu'aux hautes @setgi nombre de pics est moins

important qu'a faible énergie.
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[1.4 Exploitation des spectres gamma obtenus.
Le spectre obtenu témoigne des différentes interactrayonnement matiére qui se sont
produites (figure 10). Dans la gamme d'énergie @@BZeV (utilisable par les détecteurs),
ces interactions produisent les trois effets sus/an

» L'effet Compton ou diffusion élastique,

» L’effet photoélectrique,

» la création de paires électron — positron.
Dans tous les cas d'interactions, I'énergie eshuamguée a des électrons (et aussi a des
positrons dans le cas de production de paires)p@eisules chargées interagissent
fortement avec la matiére, et finissent par s'gtarrcomplétement aprés avoir cédé toute
leur énergie cinétique.

[11.4.1 Effet Compton ou diffusion élastique:
L'effet Compton est certainement le phénoméneus ptobable dans la gamme
d'énergie qui nous intéresse (40-2000 keV). Ce @mnéne est di a une collision entre un
photon et un électron faiblement lié au cours ded#le le photon gamma n'est pas
completement absorbé par la matiere. Le photon garest dévié (phénoméne de
diffusion) dans une directio@ par rapport a la direction du photon gamma indié¢perd
ainsi une partie de son énergie (fig.14). L'élettibéré a acquis une €énergie cinétique
(Ecin) telle que :
En=hv-hv'-F (1.34)

ou :

hv = I'énergie du photon incident,

h' = I'énergie du photon diffusé,

El=I'énergie de liaison entre I'électron et le nayau
En toute rigueur, I'énergle - hv' se partage entre I'électron et I'atome ionisé stiiva
le rapport inverse des masses. Cependant, |'attamel@&aucoup plus lourd que I'électron,
son énergie (fE peut étre négligée. L'électron étant une panrticahargée, il perd
généralement toute son énergie dans le détecteur.

Figure 14: Représentation schématique de l'effet@on [25].

.
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L'effet Compton est a l'origine de différents sigmasur le spectre en fonction de la
diffusion du photon gamma a l'extérieur ou non @tecteur (figure 14). Si le photon
gamma est dévié hors du détecteur, I'énergie gquntkin communiquée au détecteur
correspond a une énergie inférieure a celle dugphiocident :

Ecin= hv —(1"—th ) (11.35)

mqc2(1—-cosh)

avec : L
hv : énergie du photon incident

hv' : énergie du photon diffusé (dévié)

0 : angle formé par la direction du photon incideintelle du photon diffusé

Mo.C? : énergie de masse de I'électron au reposk@&I)L

CommeEcin = hv, le signal obtenu (figure 1& ne permet pas d’identifier I'isotope

dont il était issu initialement.

Si le photon gamma n'est jamais diffusé hors daadétr, I'énergie cinétigusgcin
communiquée au détecteur correspond a la sommeéwvdeEements qui se sont produits
dans le détecteur :

Ecin=X(hv') =hv

Dans ce cas la, le signal détecté (figurd)léorrespond a I'énergie du photon

incident initial. Autrement dit, le signal prodaibrrespondra a un pic d'absorption totale.

W W)
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“cinf=0° i Ecim9= 180° Ecin Ey “cinf=0° , Ecin9= 180° Ecin E}'
Energie cédée au détecteur Energie cédée au détecteur

Figure 15 : a) Enregistrement d'une série d'e@etmpton (issus de photons gamma de
méme énergie) avec diffusderrayons gamma a I'extérieur du détecteur.

b) Enregistrement d'une série d'effets Comptmsusgisie photons gamma de méme

énergie) avec diffusion de rayons gamma a l'intériel détecteur [25]

11.4.2 Effet photoélectrique

Ce phénomene est prépondérant aux faibles énergid®0 keV). Il se traduit par le

transfert de I'’énergie d’'un photon a un électr@ndiun atome du milieu traversé. Cette

interaction a généralement lieu avec un électranedorbitale interne d'un atome (Figure

16 a). Celui-ci devient alors un électron libre avece uinergie (E.) égale a celle du

photon fw) :
Ecin=hv - B (négligeablp (11.36)
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Le signal obtenu correspond donc a l'intégralitd’éeergie du photon incident (figure 16
b). Dans ce cas précis, on obtient un effet phottiédgie direct

Nombre d’événements

v

E,=E

, ., cin - Y
Energie cédée au détecteur

Figure 16 : a) Représentation schématique detlefffetoélectrique.
b) Enregistrement d'une série de phénomeénes ddlmsor photoélectrique (issus de
photons gamma de méme énergie) par le détectelur [25
[1.4.3 Création de paires électron-positron

Elle ne peut avoir lieu qu'avec des photons d’éieesgpérieure a 1022 keV (deux fois

I'énergie de I'électron au repos : 511 keV).
Sous linfluence d'un noyau voisin, les photonss ténergétiques disparaissent par

matérialisation d'une paire d’électron positron plositron, une fois ralenti par collision,

s'annihile ensuite rapidement avec un électronquatment au repos par émission de deux
photons gamma de 511 keV dans des directions opp@¢gure 17).

2

:
(511 keV)

Annihilation
e+ @ avec une-
du milieu

e _ y”
(511 keV)

Figure 17 : Représentation schématique de I'eftetyt par la création d'une paire

électron—positron [26]

Si ces deux photons interagissent totalement @adétécteur, on recueille alors la
totalité de I'énergie du photon gamma incidentspectre correspond alors a un pic

d'absorption totale (figure 1&. En revanche, si tout ou partie de I'énergiéutedu des
deux photons de 511 keV s'échappe, la totalité '@ergie incidente ne peut étre

récupérée.
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Figure 18 : Enregistrement d'une série d'effetdyite par la création d'une paire
électron - positron (issus de photons gamma de né&@gie) [26] :

a- sans diffusion des rayons gamma a I'extérieur tiectsur

b- avec diffusion totale d'un rayon gamma a l'extérceudétecteur

c- avec diffusion totale des deux rayons gamma &fextr du détecteur

d- avec diffusion partielle de I'énergie de I'un o8 deux rayons gamma suite a un ou

plusieurs effet(s) Compton

Une multitude de scénarios d'échappement sontlpessils vont deey -1022 keV aky
car les photons de 511 keV peuvent quitter le deétecapres avoir subi ou non, un ou
plusieurs effets Compton (figure 18kac, d).
En comparaison avec I'effet photoélectrique etdte€ompton, la prépondérance de
I'effet produit par la création de paires d’ élentr positron n'apparait qu'a des énergies
tres élevées (supérieures a 5 MeV). Cet effet @ gen de chance de se produire au sein
du détecteur.
[1.5 Sources de rayonnements "secondairés
Dans ce qui a précédé, nous avons raisonné ensamppie le photon gamma incident
arrivait directement au détecteur. Il peut cepehdsair interagi au préalable avec les
matériaux nécessaires a I'agencement du détectewndéier ainsi I'énergie des
rayonnements incidents. De méme, la radioactiaténelle ambiante et la radioactivfié
dégagée par I'échantillon irradié constituent desces de rayonnements secondaires.
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L'ensemble de ces phénomeénes (illustrés dansueefitB) représente diverses sources de
rayonnements secondaires qui sont également emésegispar le détecteur et viennent
donc se superposer au spectre initial.

Chdteau de

plomb ’ radioactivité ambiante

échantillon

désintégration = |

B avec

annihilation du

Interaction avec positron avec
les matériaux un électron

détecteur

Figure 19 : Les sources de rayonnements second2ires

[1.5.1 Rayonnements issus des interactions avec lestériaux environnant

Les photons émis par I'échantillon irradié peuvrd diffusés une (ou plusieurs fois)

dans les matériaux entourant le détecteur aveamgss (ou des combinaisons d'angles)
variables, qui vont se traduire sur le spectree#icypar une zone continue d'énergies qui
va déformer le fond Compton. D'autre part, I'intéian des photons incidents dans ces
matériaux peut également avoir lieu (directement aprés diffusion) par effet
photoélectrique. Dans ce cas, un électron d'une@tmnstituant ces matériaux est arraché
et se réarrange en émettant des rayonnements pogtriont étre mesurés par le détecteur
si leur énergie est suffisante. Le plomb de bliedalgs chateaux de protection est
particulierement concerné par ces émissions X t&iafiqgues qui apparaissent sur le
spectre a 72 keV. L'ensemble de ces rayonnemenssoémiribue, avec les phénomenes
de désintégration en cascade, a former une "feriat" a basse énergie.

Afin d'atténuer l'influence de ces sources secoadgierturbatrices, il est préférable de
créer un espace suffisamment grand autour du eéredn effet, plus I'espace créé autour
du détecteur est volumineux, plus la probabilithtefaction des rayonnements avec les
matériaux entourant le détecteur diminue. Par wa8lel'atténuation des émissions des
rayons X dus au plomb peut se faire en recouvesnpérois internes du chateau de plomb
d'une feuille de cuivre. Ces précautions ont égeprors de nos analyses.

[1.5.2 Radioactivité ambiante
La radioactivité ambiante forme ce que I'on appelleruit de fond dans les mesures
de radioactivité naturelle. Dans notre cas, I'atgide I'échantillon irradié est telle que la

E
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contribution du bruit de fond ambiant est néglidealhes détecteurs sont néanmoins
protégés de ces rayonnements par des chateausrdb.pl

[1.6. Dispositif d’acquisition et d’analyse

L’ensemble de détection permet de mesurer un sigsstl de [linteraction des
rayonnements ionisants avec le cristal de germandeml’amplifier et de le mettre en
forme en vue d'une analyse ultérieure .Les spedrgrimentaux sont enregistrés sur
4096 canaux et dépouillés a I'aide de logiciel ‘KHE 2000”. La chaine d’acquisition est
composée de cing parties (Figure 20) : le détectint la partie sensible est un cristal de
germanium), le préamplificateur, I'amplificateug tonvertisseur analogique-numérique
(ADC) ainsi que I'analyseur multicanaux (MCA).

Détecteur

v
Préamplificateur ’\
v
Amplificateur /\

h 4

Convertisseur analogique-numeérique

v
Analyseur multi-canaux

Figure 20: schéma de principe de I'ensemble de détection.
Les courbes représentent la forme du signal a tdesdu préamplificateur et de
I'amplificateur. Il s’agit de I'allure de la tensiagen fonction du temps.

11.6.1 Electroniques associées.
Le role essentiel de I'électronique est d’assuaenplification, la mise en forme et
I'acquisition du signal délivré par le spectromegeanma.
Les signaux électriques issus du détecteur sonlif@auis codés par :

= Un préamplificateur incorporé :
Il assure que 'amplitude du signal de sortie saiEpendante de son gain interne et de la
capacité du détecteur. Pour cela, on utilise uamppdificateur de charge c’est-a-dire un
montage a grand gain interne & contre-réaction sur une resistaneetRine capacitésC
en paralléle.

. Ci+cf
Si G>» o (11.38)

ou Ci est la capacité d’entrée qui comprend callelétecteur, on montre que la tension de
sortie vaut) / G+ ou Q est la charge libérée dans le détecteupréamplificateur doit

impérativement étre placé le plus prés possibledéiecteur pour réduire la capacité
parasite apportée par le cable de liaison. Avedétscteurs semi-conducteurs, le premier
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étage du préamplificateur est alors placé a liatérdu cryostat et on en profite pour
refroidir le transistor d’entrée (FET en généréif) d’en diminuer le bruit électronique.

=  Amplificateur
A la sortie du préamplificateur, on a un signal tdbamplitude est encore relativement
faible (une dizaine de mV par MeV). Il est doncigp@nsable d’amplifier ces signaux en
gardant une excellente linéarité. Selon le stantidlki (Nuclear Instrument Module), les
signaux de sortie doivent étre linéaires dans dgel0 a 10 V. Le temps de montée des
signaux est largement défini par le temps de daiter des charges dans le détecteur. En
général, il est bref (10 a 100 ns) mais a causeaesirs de la résistance de charge et de la
capacité de contre-réaction, son temps de deseshexcessivement long (de I'ordre de la
103s). Méme pour de trés faibles taux de comptagesigesiux vont donc s’empiler et un
des roles essentiels de 'amplificateur est la raiséorme des impulsions.
L’amplificateur réalise deux taches essentielles:mise en forme du signal et son
amplification. Il s’agit de filtrer le signal de migre a avoir le meilleur rapport signal sur
bruit. Le signal de sortie du préamplificateur ét@ssez lent, avant qu’il atteigne zéro volt,
il est possible qu’un autre signal arrive [24]. Péviter ceci, le signal de sortie du
préamplificateur est différencié pour éliminer tamposante lente. Cela a pour effet de
préserver uniquement l'information relative auxacaéristigues du détecteur contenue
dans la constante de temps du signal montant. Ensisignal est intégré pour réduire le
bruit et on obtient un signal quasiment gaussiesl. [La largeur a mi-hauteur de la
gaussienne obtenue s’exprime en terme de constartemps que I'on peut régler. Si elle
est choisie trop courte, le bruit est amplifié,efie est trop longue, on peut assister a
I'empilement de deux signaux électriques. En génkraonstante de temps est choisie de
3 a 30us suivant le type de détecteur. A la sortie de [iificateur, on a un signal continu.
Pour l'acquisition, il est préférable de travaillarec des grandeurs discrétes, c’'est-a-dire
qui ne peuvent prendre qu’'un ensemble fini de valeC@’est pourquoi on utilise un
convertisseur analogique-numérique(ADC), qui trameE I'amplitude du signal
électrique fourni par 'amplificateur en un nomlua est alors proportionnel a I'énergie
déposée dans le cristal. Cette opération nécessite 0,8 et Gis. La sortie de 'ADC est
enregistrée dans une mémoire qui possede autairedses que le maximum de numeéro
de canaux servant a découper le spectre finalalhy total 8192 canaux disponibles pour
I'acquisition. L’analyseur multicanaux sert a cotkr et enregistrer les événements issus
de I'ADC en les classant. Dés qu'un signal a ét@yse par 'ADC, I'adresse mémoire
dans laquelle il a été enregistré est bloquéeretsatenu est incrémenté d’'un coup [21].
Cela permet d’obtenir un histogramme en tempsdées lequel I'énergie déposée dans le
cristal est reliée au numéro de canal (plus I'éeeegt élevée, plus le numéro de canal est
grand) et le nombre de coups dans un canal donmpeg®rtionnel au nombre de photons
ayant déposé la méme énergie dans le cristal. Q@éi@tion nécessite entre 1,5 @is3

[1.6.2 Logiciel de traitement et d’analyse du signh
Le logiciel utilisé dans le laboratoire des trasenucléaire est le Genie2000, logiciel
commercialisé par la société Canberra.

£
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116.2.1 Role et étalonnage

Genie2000 permet de visualiser en temps réel teests I'analyseur multicanaux, a savoir
un spectre avec en abscisse le numéro de camaloetiennée le nombre de coups dans ce
canal. De maniére a pouvoir identifier les désirggns radioactives mises en jeu, le
spectre doit étre étalonné en énergie. Cela cengistablir une relation polyndmiale entre
le numéro de canal et I'énergie déposée dans $takriie spectre obtenu est alors un
ensemble de pics distribués en énergie se rajoatantfond continu (Figure 20).
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Figure 21 : Exemple de spectre de radioactiviténetle obtenu apres plusieurs jours
de comptage

L’énergie du pic correspond a I'énergie du photwident, ce qui permet d’identifier le
radioélément émetteur gamma. Les pics sont ertgaddis gaussiennes dont la largeur a
mi-hauteur varie avec I'énergie. Ceci étant di @ deformation par le détecteur. La
surface des pics est alors proportionnelle a Vééti Il est nécessaire d’avoir effectué au
préalable un étalonnage en résolution du spdatrégolution entrant de maniere indirecte
dans le calcul de la surface des pics). Celui-nsiste a faire une correspondance entre la
résolution (largeur a mi-hauteur) et I'’énergie auee relation, dans Genie2000 la
résolution augmente comme la racine carrée de rijmel’étalonnage en énergie et
I'étalonnage en résolution se font en une seujeeéta

Il'y a la possibilité de faire une recherche autiigue de pics. Le logiciel fournit une liste
de pics avec leur centre et leur résolution expsieme canaux. Il faut indiquer I'énergie de
chacun des pics. L’'analyse de spectres, c’estealelicalcul de la surface des pics ne peut
étre possible que si I'étalonnage en énergie etésnlution a été fait. Une fois ceci
effectué, I'analyse fournit une liste de pics aleas surfaces respectives. Il est possible
d’identifier le radioélément responsable d’'un pit @mparant avec des tables et de
calculer directement I'activité.
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Introduction

La méme série d’échantillons de sol prélevée susite expérimental est analysée par
deux méthodologies complémentaires:

» La premiere consiste a mesurer la concentratioBd@Esium radioactif dans les
échantillons de sol a travers son activité radibaotectement par spectrométrie
gamma.

» La deuxiéme consiste a identifier et quantifies Eéments stables de terre
rares(TR) dans les mémes échantillons de sol, dett@ére nécessite I'activation
des échantillons par un flux de neutrons dans deteéir nucléaire NOOR de
DRARIA.le dosages des éléments se fait par speétrierGamma.

[11.1 Description du site de prélévement

La région d’étude concerne le bassin versant slans la willaya de Tlemcen, sur une
superficie de 1140 kfa une altitude maximale de 1625 m. La longueurtithiweg
principal est de 81 km. La limite avale du bassincide avec le barrage El Izdihar de
Sidi Abdelli (mis en service en Janvier 1989). Otg=er, prend sa source au niveau d’Ain
Isser au sud d’'oued Mimoun ; sa confluence avecdOana a lieu dans la plaine de
Remchi a 80 m d’altitude. Le bassin versant de é@isser est caractérisé par deux zones
distinctes : au sud, une zone montagneuse a ferte plépassant les 30%, correspondant a
la zone montagneuse constituée essentiellemenérdant calcaire fissuré au potentiel
hydrique important. La zone médiane du bassirespond aux plaines et plateaux ou les
pentes sont douces. Au nord, une zone de collinpedte douce est constituée
essentiellement de montagne. Le climat local esactérisé par de forts contrastes
saisonniers avec des pluies brutales et concerdrées novembre et mars. La plupart des
versants sont mis en culture céréaliére laissantlamps totalement dénudés pendant
toute la période d'été a I'hiver. La figure 21 mmenta carte de localisation du site de
préléevement. Notre étude consiste a tester labfdite de la NAA pour doser les TR et de
trouver une liaison entre leurs distributions auuwemnent de sol en se basant sur la
localisation des zones d’érosion et de dépositBadimentation) du sol par la méthode du
Césium radioactif afin de situer les zones prioeta pour d’éventuelles interventions
d’aménagement. Le dosage des TR par la NAA etisation de leurs distributions pour
mettre en évidence un processus de dégradatioroldeosstitue l'originalité de notre
présente contribution.
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Fig. 22 Photo du site d’échantillonnage

[1l.2 Prélévement des échantillons de sol

Dans le but d’obtenir une quantité représentatevéactoncentration des éléments traces,
25 échantillons de sol ont été prélevés au nideabassin versant d’'Oued Isser situé dans
la daira d’Ouled Mimmoune wilaya de Tlemcen.

Des échantillons de sol, d’environ 1 kg, ont étdqvés dans 6 zones différentes 1, 2, 3, 4,
5 et 6 le long d’'une pente (centre du bassin vérsaisie sur le site expérimental.
(Figure 22-23). Dans les zones 1, 2, 5 et 6, dbadillons de sol ont été prélevés a des
profondeurs de 5 cm, 10 cm, 15 cm, 20 cm, 25 cAb&m alors que dans les régions 3 et
4 situes a mi- versant, le prélevement a été eféeainiquement en surface. Ne disposant
pas de carotteur pour prélever une carotte entf@reatériel suivant ; Pioche, Pele, Pied a
coulisse, Metre, Sachets libellés ; a été utills#s échantillons sont emballés dans des
sachets en plastique hermétiques afin d'éviteretamantamination lors du transfert au
laboratoire.

40
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Figure 23 Distribution des points de prélevement le londeasin versant.
[11.3 Irradiation des échantillons
Les échantillons recueillis doivent subir un gment préalable et un conditionnement
adéquat avant d’étre irradiés dans le réacteur
[11.3.1 Traitement préalable des échantillons bruts
Les échantillons bruts sont transférés au labamtou ils sont séchés pendant quelques
jours a l'air libre puis dans une étuve a 70°@daamt 24 heures afin d'éliminer I'eau
interstitielle contenue dans les échantillons de €ependant, les échantillons ainsi
obtenus sont souvent compact nécessitant alofsrayage puis un tamisage sur un tamis
de 200um de diamétre des mailles.

[11.3.2 Conditionnement des échantillons pour ['irradiation.
Tous les échantillons de sol a analyser sont nééée comme suit : TOI-X-Y-C

Ou x désigne la position de prélevement dehbdtillon,

Y désigne la profondeur de prélévement.

Les échantillons du sol standard sont égalemeétagfiés de la maniere ci-dessous :
SDT AIEA soil 7-X. La référence et la masse de tiegsechantillons sont données dans le
tableau 111.2
Les échantillons a analyser sont irradiés simuiterd et dans les mémes conditions que
les échantillons de sol standard (étalon). L’étdrhantillon standard) est choisi de facon
a ce qu’il contienne tout les éléments qu'on désimser dans |'échantillon. Les
concentrations en éléments de TR de I'étalondonhées dans le tableau 1V.1
Tableau Ill.1 : Concentrations du standard utilisé AIEASOIL-7

Elément Concentratigriimite de confidence |L'erreur
(mg/kg) inférieure | supérieurg

Eu. 1 0,9 1,3 0,2
Hf. 51 4,85 5,5 0,325
Yb 1,89 1,77 2,01 0,12
Nd 30 22 34 6
Tb 5,37 0,44 0,54 0,05
La 28 27 29 1
Ta 0,7 0,66 0,75 0,045

=
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Une aliquote de 100 mg a 200 mg de terre séchtamiiée a été pesée précisément puis
emballée dans des sacs en forme d’enveloppe dermpminium de grade nucléaire de 1
cm x 1 cm, de la méme fagon, les échantillons dudstrd sont pesés précisément puis
emballés de la méme facon. Le sol standard ne rmamtepas d’'uranium une quantité
d’uranium a été embarqué dans la capsule pour dasanium dans les échantillons de
sol.

L’Aluminium est choisi pour I'emballage des échHatis pour sa courte période
radioactive T,2=2.21mn.

Les échantillons ainsi conditionnés sont mis dansxaapsules en polyéthyléne, I'ordre de
disposition des échantillons dans la capsule estiéde fagon a obtenir une distribution
uniforme du flux de neutrons lors de l'irradiatisar 'ensemble des échantillons (Tableau
[11.2). Ces capsules sont serties et placées enslaihs des cartouches en polyéthyléne
avant d’étre transféré dans le canal du réacteuradiation des échantillons est réalisée,
dans une navette prévue a cet effet, dans le tgad¢@UR de Draria.

Tableau I11.2 : L'emplacement des échantillons de sol dans dgig(capsules)

Capsule | 33411 23 5 29 678 9 10 111214 38 34

Capsule Il 35 42 16 17 18 19 31 20 21 22 2332425 26 27 28 3
36

La figure24 montre I'ordre de disposition des étitlans dans la capsule. L’échantillon
étalon est entouré de I'échantillon a analysema@niere a ce que le flux de neutrons soit
homogéne dans tous les échantillons

Ech : Echantillon
Et : Etalon

Figure 24: Schéma de la capsule
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Tableau I11.3 : Références et masses des échantillons.

N° de I'échantillon Désignation Masse de I'échamtilde sol (g) | Masse Al (g
01 TOI-01-05-C 0,18295 0,08011
02 TOI-01-10-C 0,15886 0,07670
03 TOI-01-15-C 0,15247 0,07430
04 TOI-01-20-C 0,15683 0,07555
05 TOI-01-25-C 0,17851 0,07519
06 TOI-01-45-C 0,17057 0,07243
07 TOI-02-05-C 0,14648 0,07651
08 TOI-02-10-C 0,14703 0,07779
09 TOI-02-15-C 0,14203 0,07649
10 TOI-02-20-C 0,17381 0,07531
11 TOI-02-25-C 0,15501 0,07443
12 TOI-02-45-C 0,14518 0,07146
13 TOI-03-05-C 0,14339 0,07530
14 TOI-04-05-C 0,14757 0,07610
15 TOI-05-05-C 0,18908 0,07479
16 TOI-05-10-C 0,14778 0,07351
17 TOI-05-15-C 0,17861 0,07331
18 TOI-05-20-C 0,18942 0,07613
19 TOI-05-25-C 0,17292 0,07486
20 TOI-06-05-C 0,15226 0,07469
21 TOI-06-10-C 0,16997 0,07258
22 TOI-06-15-C 0,14442 0,07067
23 TOI-06-20-C 0,17074 0,07632
24 TOI-06-25-C 0,16816 0,07541
25 TOI-06-45-C 0,17624 0,07603
26

27

28

29 SDT-SOIL-7-1 | 0,10021 0,07431
30 SDT-SOIL-7-2 | 0,11074 0,07588
31 SDT-SOIL-7-3 | 0,10447 0,07554
32 SDT-SOIL-7-4 | 0,10941 0,07532
33

34

35

36

37 URANIUM-1 21,328.1¢ 0,07420
38 URANIUM-2 15,033.16¢ 0,07471
39 URANIUM-3 | 17,852.1¢ 0.07633
40 URANIUM-4 24,354.1C¢ 0.07665
41 BLANC ALU-1 0.07704
42 BLANC ALU-2 0.07554

N—r
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[11.4 Irradiation des échantillons dans le réacteur

Avant d’entamer lirradiation de tout échantillon gertain nombre de paramétre doivent
étre choisi au préalable en fonction de la présdeseéléments que I'on désire doser et de
ces caractéristiques nucléaires a savoir réactimguite par [lirradiation, période
radioactive. Ainsi que certaines précautions séites doivent étre prise, il faut choisir
par exemple une masse d’échantillon de telle manjgie l'activité globale induite ne
dépasse pas une certaine valeur pour qu’elle péissenanipulable sans danger.

[11.4.1 Durée d’irradiation

Le temps d'irradiation choisi doit étre compatilleec les éléments a doser. &fet si
I'on veut doser des éléments qui produisent patucapun isotope a courte vie, de I'ordre
de quelques minutes a quelques heures, il est raaidat inutile d’irradier longtemps
puisque le facteur de saturation est obtenu au e ou 4 1. de I'élément produit .
Quelquefois au contraire, la détermination des eptrations de certains éléments
nécessitent des irradiations longues si I'on vewdiraune bonne sensibilité pour des
éléments qui conduisent a des périodgsgrandes.

[11.4.2 mode d’irradiation

De maniere générale on utilise les neutrons theresiqpour induire les réactionsyn,
Cette réaction conduit a des isotopes qui ont wiroe de plus dans leur noyau que les
isotopes stables qui leur ont donné naissance et i® conservent les propriétés
chimiques.. Ce mode d’irradiation permet un dogage sensible, 18 a 10° gramme de
tres nombreux éléments a partir de Z>11.Ce modengieegalement des analyses
élémentaires et offre la possibilité d’irradier §ikurs échantillons simultanément.

La source de choix pour avoir ces neutrons avecflueace suffisante sont les réacteurs
nucléaires qui fournissent des flux det18 16* n cm? st,ces flux sont disponibles au
niveau du réacteur NOUR de DRARIA.

[11.4.3 Procédure d'irradiation des échantillons

Les cartouches contenant les échantillons de sdéstéchantillons de I'étalon sont
transférées a I'aide d’un convoyeur dans un canalédcteur ou ils y sont irradiés sous
flux de neutrons thermique de 218 n cm™2s~! durant une période de 4 heures,
l'intensité du flux et la durée de lirradiation teshoisie de maniere a réaliser la
transmutation de la majorité des éléments de téares présents dans le sol. Le rapport
du flux thermique sur le flux épi thermique estlde représentant 99,8 % du flux total de
neutrons (neutrons thermiques + neutrons rapides).

Cependant la durée d'irradiation est choisie erctfon notamment des précautions a
prendre concernant l'activité des échantillons apimadiation. Cette activité en effet, ne
doit pas étre trop importante pour manipuler Idsaétllons en toute sécurité. L'activité
des échantillons aprés irradiation dépend du flexeutrons, du temps d'irradiation, de la
masse des échantillons, et des caractéristiquéSames tres spécifiques de chaque isotope
qui les composent comme cité dans le sous paragrapécédent. Ainsi, pour les

=
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échantillons ayant des masses et des caractéestiguisines, plus le flux de neutrons est
intense, plus le temps d'irradiation devra étratgoour obtenir une méme activiéé

Afin de pouvoir identifier un maximum d’élément thrres rares nous avons choisie un
temps d'irradiation de 4 heures.

Tableau 111.4 : Conditions d’irradiation dans le réacteur NURDIaria

Flux de neutrons thermiques ¢m2s~1) 2,3x10°
Flux de neutrons thermiques/ Flux de neutronshegniques 14
Nombre d'irradiations réalisées 01
Durée de l'irradiation 4 heures

[114.3.1 Comptage et quantification des isotopes éetteurs

Le comptage des photons gamma émis apres irradigigomet alors d’identifier les
isotopes émetteurs, et de remonter a la concemirades é€léments constitutifs de
I’échantillon initial.

Pour permettre un comptage sélectif des rayonnemamis par les radioisotopes des
éléments recherchés, on laisse les échantillonsidefpendant des périodes variables. Ce
refroidissement permet la disparition des activiiés radio-isotopes de courte période
pour améliorer la précision sur l'identificationsdedio-isotopes de longue période. La
durée de chaque comptage est choisie de maniemndlier, d'une part la prises-en
compte de la période des radio-isotopes que l'ant meesurer, d'autre part le nombre
d'échantillons a analyser.

[114.3.2 Détection et quantification des rayonnemets gamma

La spectrométrie gamma est la méthode la plussétlien analyse par activation
neutronique pour identifier et quantifier les ratiotopes créés par irradiation. La
détection du rayonnement gamma est basée surrdigtien rayonnement matiére). Ce
phénomene permet de transformer I'énergie d'umreyraent en un courant électrique qui
peut ensuite étre quantifié a l'aide d'un systeerénique approprié.

Cependant, les échantillons et les étalons somtradies mais comptés successivement.
Pour tenir compte de cette différence de décrotssdrpuis l'irradiation, les activités sont
ramenées a la date de l'irradiation. Puisque les$bnt identiques pour les échantillons et
les étalons.

Si la durée de la mesure est négligeable face @éfmde radioactive de l'isotope a
identifier, on peut considérer que sa radioactidtéa date t (date de la mesure) que
multiplie t.(durée de la mesure proportionnelle a l'aire dy pic

A(t). t=k.(Aire du pic). (1n.2)

Sinon, l'intégrale sur le temps de mesure de Af)r(formule ci-apres) est proportionnel a
I'aire des pics, soit :

[T A(Ddt = K (Aire du pic) (11.2)
Pour déterminer la quantité des différents élém@nésents dans I'échantillon, il est
préférable de réaliser des mesures relatives, #isant un étaloncontenant le méme

élément a doser dans une proportion connue. Aftatt comme il a été annoncé dans le

paragraphe précédent, il faut que I'échantillonl’étalon présentent des propriétés
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similaires : ils doivent étre de méme forme et d&@mes dimensions, étre co-irradiés et
comptés pendant des temps égaux (ou alors il fgutamener), étre homogénes et se
présenter dans des positions reproductibles. Mia&thormaliséest la masse de I'élément
a doser étant proportionnelles. Pour la mesurecdesentrations de tous nos échantillons
nous avons utilisé un échantillon standard soil-fourni par I'AIEA (Agence
Internationale de I'Energie Atomique) dont les mujns sont données dans le tableau
.1

[l 5 Mesure par spectrométrie gamma

Les échantillons de sol ont été mesurés a l'aidmel’chaine de spectrométrie gamma
composé d’'un détecteur a semi-conducteur de tygelR)ede haute résolution (résolution
1,8keV a la raie 1332,5keV du Co-60) de marque CERRA maintenu a la température
d’azote liquide Figure (24)

Figure 25:Photo de la chaine de spectrométrie gamma.
Les impulsions détectées par le détecteur sontéasiet amplifiées par un systéme de
détection composé d’'un préamplificateur de chatgeneinspecteur qui joue la fonction
d’'un amplificateur et A.D.C (Analogique-Digital-Coerter).
Les spectres sont visualisés sur I'écran d’'un atdir géré par le logiciel du traitement
Génie-2000. Les spectres obtenus sont traités gpardgramme Génie-2000 qui nous
donnera l'intensité de chaque raie gamma carattgres

[Il 5.1 Calibration en énergie

Avant d’entamer toute analyse, il est nécessairprdeéder a un étalonnage en énergie,
afin de permettre une identification précise delo&éments présents dans I'échantillon.

La calibration en énergie se fait a I'aide d’'unarse radioactive standard dont les énergies
gammas émises sont connues et correspond a liémkgosée dans le cristal. Dans notre
étude, nous avons utilisé une source radioactize-d52, cette derniére est collectée par
une chaine de spectrométrie gamma, dans le balahéier la chaine de mesure. |l s’agit

donc de tracer la droite qui définit I'énergie endtion du numéro de canal en déterminant
les coefficients énergétique a et b de la droitgalibnnage par la méthode du moindre

o
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carré a partir du spectre d’europium-152. Dansdaré I1I-6, nous donnons le spectre de
la source d’europium-152 utilisée pour I'étalonnageénergie.

15000 ~ = Spectre d'une source d'Eu-152
;‘f’ >
& 2
= N
b3
10000 4
=
‘@
=
S
E
5000 + 2 > E’ E’
& = 3 ]
o =
E- % £ g
}Jw Nl o l ll I
0 = L) L T
0 800 1600
Energie(keV)

Figure 26 : Spectre de 'Eu-152
Le tableau ci-dessous donne les valeurs des ésagikes canaux de I'Europium-152
Tableau 1.5 : valeurs des énergies et des canaux d’europium-152.

E(keV)| 121,78 | 3442 | 7786 964,1 1112,01 1408,2
Canal | 3,28109,2816|2,110|2,610|3,0010 | 3,810

Apres l'introduction des énergies, on peut visealila courbe d’étalonnage en énergie
(Figure 26) et vérifier sa linéarité.

4000

3500 v =2,698x - 0,982 ) .
= 2000 R*=1 e
= 2500 P 4
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1500 e
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500 L

0
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Figure 27: Courbe d’étalonnage de la source d’EHurnfl52.

=
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La courbe d’étalonnage est bien linéaire, notreatétr est alors bien étalonné en énergie.

[II 5.2 Calibration du détecteur en efficacité (mesre de I'efficacité du détecteur)

Pour effectuer une analyse quantitative, il faoicpder a une calibration en efficacité de la
chaine de détection utilisée. Le détecteur Ge HiRéuest calibré par une source de
calibration d**2 Eu avec une activité de A=62,61 (kbq).

L’efficacité du détecteur est définie par le ragpdw nombre de photons détectés par le
détecteur sur le nombre de photons émis par la&spselon I'expression suivante (111.3):

N
Atcy (1.3)

Eabsolue =

Avec :

N : le comptage net sous le pic photoélectriquspctre obtenu,

y . le rapport d’embranchement.

tc : le temps de comptage.

A : I'activité de la source.

La mesure de l'efficacité du détecteur a été afiseta I'aide d’'une source radioactive
15Fy d'une activité connue et d’'une géométrie Malinélexpression précédente de
I'efficacité devient [10]:

— Iy_Ip
€ AgstesPyre 00172 1)

avec :
Ix : Intensité du pic photoélectrique,

Is: Intensités de bruit de fond,

Ao : Activité initiale de la source donnée par le fgbant,
T12: Le temps de demi-vie de la source d’Europium;152
tc : Temps de comptage,

P, : Facteur d’'embrochement (probabilité d’émissiamga).

Le tableau 1V.6 donne les valeurs de l'efficacitéditecteur pour une géométrie Marinelli
a différentes énergies de la source d’Eu-152.

Tableau 111.6 : Valeurs de l'efficacité a différentes énergiesalsdurce d'Eu-152.

Energies (keV) | Efficacité () | Erreur sur I'efficacité (1%)

121,78 6,00 1,34

244,94 4,44 2,91

344,44 4,58 1,00

411,25 3,07 3,27

444,06 3,34 3,83

778,9 3,04 1,09

867,38 1,63 2,39

964,04 1,72 0,999
1085,89 1,70 0,975
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1112,01 1,63 1,03
1408,02 1,36 0,584

L’incertitude sur la mesure de I'efficacité du deéeair est donnée par :
2 2 212

=) G (5] (1.5)
Oou

AN : I'incertitude sur la surface du pic.

AA : lincertitude sur I'activité de la source.

AP, :Tlincertitude sur le rapport d’'embranchement

Ou N est le nombre de coups sous le pic et B cehstituant le bruit de fond.

La source'®Eu est choisie pour ses nombreuses raies cardicideis, le tableau (111.7)
donne les principales raies caractéristiques &$ lgwbabilités d’émission.

Tableau I11.7: Principales raieg caractéristiques de'¥?Eu.

E (keV) 121,78 | 34431 | 77887 | 96401 | 108583 | 111204 | 140802

Probabilités d’émission 0254 | 0245 | 012 0132 | 0097 0124 0198

La représentation graphique de I'efficacité absano fonction de I'énergie est donnée par
la figure 27 :

7 -
61 @
5 .
pe 2
S 4 -
S
E 3 - 2 2
L
2 .
* &
1] *
0 T T 1
0 500 1000 1500
E (keV)
Figure 28 : Courbe d’efficacité du détecteur
Ge(HP).

[ll. 6 Spectres d’éléments de terre rares
A la sortie de I'amplificateur, on a un signal dont Comme décrit dans le chapitre

précédent(ll.4.1) la chaine de mesure est équip@ abnvertisseur analogique-numérique
(ADC), permettant de transformer I'amplitude dignal électrique fourni par
I'amplificateur en un nombre qui est alors propmrtiel a I'énergie déposée dans le cristal.
La sortie de 'ADC est enregistrée dans une ménmiigpossede autant d’adresses que le
maximum de numéro de canaux ; Il y a au total 8&8faux disponibles pour I'acquisition.
Les événements issus de I'ADC sont collectés edgistrés par I'analyseur multicanaux.
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Dés qu'un signal a été analysé par I'ADC, l'adressémoire dans laquelle il a été
enregistré est blogquée et son contenu est incténgeum coup. Cela permet d’obtenir un
numéro de canal (plus I'énergie est élevée, plisitaéro de canal est grand) et le nombre
de coups dans un canal donné est proportionnelombre de photons ayant déposé la
méme énergie dans le cristal. Le logiciel Genie2p&0net de visualiser en temps réel la
sortie de I'analyseur multicanaux a savoir un ggeavec en abscisse le numéro de canal
et en ordonnée le nombre de coups dans ce canahddeére a pouvoir identifier les
désintégrations radioactives mises en jeu, le spaiiit étre étalonné en énergie. Cela
consiste a établir une relation polynémiale engr@uméro de canal et I'énergie déposée
dans le cristal. Le spectre obtenu est alors uereble de pics distribués en énergie se
rajoutant a un fond

[ll 6.1 Exploitation des spectres
Pour les échantillons irradiés la droite de catibraen énergie est de la forme:

E=0,5canal + 0,01

Les résultats d’analyses sont données sous foremspeattre pour chaque échantillons, ces
spectres donnent le nombre de coup compté en dondti numéro de canal, la courbe
d’étalonnage en énergie permet de convertir leGrardu canal en énergie ; nous donnons
dans la figure 29 et 30 les spectres obtenus oéchantillon de sol et un échantillon de
sol standard.

Génie 2000 conduit a I'obtention d’'un rapport détadonnant les surfaces des pics
diminuées de celles due au fond continu, les nivebénergie auxquelles ces pics ont été
enregistrés ainsi que la date et I'heure aux geiddle mesures ont été effectuées. Nous
donnons en annexe aremple exemplairdu rapportd’analyseobtenu.

Les spectres obtenus subissent deux séries d’asaby@mplémentaires : une analyse
qualitative conduisant a l'identification des ragl&ments présents dans I'échantilloret
une analyse quantitative conduisant a la concéordes radioéléments.

[116.1.1 Analyse qualitative

Chaque isotope radioactif posséde son spegbaaticulier qui constitue en quelque sorte
unesignature, d’'ou on a une identificatioqualitative du ou des éléments présents dans
I’échantillon.

Des tables donnent, pour les différents isotopms, période radioactive, les principales
raies spectrales ainsi que le type de rayonnerhergqu'on a identifié un pic, on dispose
d'une gamme énergétiqgue. On cherche dans la fittérédes éléments qui ont leur raie
principale dans ce domaine. On dispose alors eérgéd'un nombre d'isotopes possibles
relativement restreint (de 1 a 10).

On peut alors éliminer de la sélection ceux doqéaode radioactive est négligeable face
a l'age de I'échantillon (on entend par age, lepgequi s'est écoulé depuis lirradiation),
ces radio-isotopes n'étant plus présents dansati@ttbn en quantité significative. Enfin,
on peut rechercher les raies secondaires des isdapes restant dans le spectre.
Lorsqu'on trouve dans le relevé expérimental lessrgprimaires et secondaires d'un
élément, il est identifié avec une bonne certitiedes doutes subsistent, on a recours a
une deuxiéme, voire plusieurs mesures qui perntettétudier la décroissance des pics et
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donc la période radioactive des radioélémentssqadractérisent. En associant spectre et
période, il est possible d'identifier les constitisade I'échantillon d'une maniére quasi

certaine.

Les spectres obtenus pour I'ensemble des échastibe sol ne montrent pas de pic

caractéristique de la présence d’'uranium.

Le lanthane dosé par la raie 1596 keV#ua de période radioactive 40,23 heures ainsi
que le Néodyme dosé par la raie 531keVtNd de période 10,99 jours, peuvent étre
aussi produits par la réaction de fission de I'iran235.Dans notre cas le sol ne contient
pas d'uranium, donc les teneurs de lanthane et éedyine mesurées proviennent

uniquement du sol. Les résultats d’analyses soméwoet traités dans le chapitre suivant.

[l 6.1.2 Quantification des isotopes émetteurs (aalyse quantitative)

La quantification des radio-isotopes émettguest précédée d’'une analyse qualitative.
Dans cette technique d’analyse, I'échantillon esidié par les neutrons thermiques d’un
réacteur, et dans la plupart des cas on obtiespées “A (n,y) (A+1), qui est radioactive
par émissiom”

a partir des activités induites pour chaque isotppuit, on peut déduire le nombre
d’atomes de la ou les espéces X activées, c’estealas concentrations des éléments
recherchés.

11 6.1.2.1 Mesure de I'activité radioactive
L’activité radioactive d’'un radioélément est obterau partir de I'équation fondamentale
de I'analyse par activation neutronique :

A=TTTIENE (1 =Mty oAt (1At (Il .6)
Avec :

A : l'activité induite en Becquerels

O : Abondance isotopique

N : nombre d’Avogadro

m : masse

M : masse molaire

o : section efficace

P, :le rapport d’embranchement duconsidéré (c.a.d. la probabilité d’émission de la
transition en question)

¢ : flux de neutron

ti : temps d’irradiation

ta: temps de décroissance (entre la fin de l'irradieét le début de comptage)

tc: temps de comptage

A : constante de décroissance radioactive.

[l 6.1.2.2 Surfaces des pics caractéristiques déments.

En pratique I'’échantillon est irradié au réacteeingiant une durée ti, suivie d’'un temps de
refroidissement tr et I'échantillon sera mesuregpactromeétrig. L’activité de chacun des
radionucléides formés est donnée par I'applicatienl’équation (lI.6); les différents
photopics du spectreauront des surfaces S :
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Sy = At P, g(E) (1.7)

Avec :

Sy  :nombre de coups comptés sous le photopitedgie i pendant le temps tc,

Py . rapport d’'embranchement guconsidéré (c.a.d. la probabilité d’émission de la

transition en question),

¢(Ey) : I'efficacité de détection du détecteur a I'égierky

A lactivité induite en Becquerels.

[l 6.1.2.3 calcul des concentrations des éléments.

En pratique, on peut grandement simplifier les Wdalet I'analyse, et s’affranchir des
incertitudes sur les valeurs des différents parasaade I'équation (I11.6), en utilisant la
méthode comparative. Il suffit d'irradier, dans l@€mes conditions de flux (c.a.d. en
disposant les échantillons dans la méme positiois taréacteur), un échantillon standard
contenant, une gquantité exactement connue de &€ doser, et I'échantillon de teneur
inconnue Cx

Si I'échantillon standard contient I'élément a dogda concentratiofs, les surfaces des
photopics duy pris en considération dans le standard et danshdiillon seront
proportionnelles aux concentrations, soit :

Ax/As = Cx/Cs (11.8)
dou :
Cx= Cs Ax/As (11.9)

Dans ce travail, les concentrations des élémditsiques ont été directement obtenues
par comparaison des surfaces de pics caractémstide chaque isotope avec celles d'un
échantillon de référence (de composition chimiquencie) irradié dans la méme navette et
compté dans les mémes conditions. Pour le caleuls £ntrent en compte les poids, les
temps de comptage et les moments de comptageévitéactes isotopes analysés diminuant
avec le temps) des échantillons. La méthode wilmEmet de s'affranchir pratiquement de
tous les parametres contrdlant l'efficacité detiVaton et de la détection : flux de
neutrons, rendement du détecteur notamment. Emebeaelle ne permet pas de connaitre
les teneurs d'éléments qui n‘apparaissent pasl'dahantillon de référence. L'analyse des
échantillons certifiés nous permet d’associer ambre de coups détectés par unité de
temps une teneur en I'élément analysé, une "aetspecifique”. La teneur dans un autre
échantillon, de composition inconnue, sera alormée par le rapport du nombre de coups
détectés par unité de temps et de poids a cetteit@cspecifique. Cependant, les
échantillons et les étalons sont irradiés ensemiais comptés successivement. Pour tenir
compte de cette différence de décroissance depugsliation, les activités sont ramenées
a la date de lirradiation. Puisque les flux sodéritiques pour les échantillons et les
étalons, cette correction peut étre appliquée dealiaiere suivante :

__ NETxmg Cgel(Ats—t)

C, = N (11.10)
Avec :

Cx : Concentration d'un élément donné dansdigtillon,

Cs: Concentration d'un élément donné dastaledard,
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NETx: Nombre d'impulsions détectées pour un picsdigption donné dans I'échantillon,
NETs : Nombre d'impulsions détectées pour un pic diggt®n donné dans I'étalon,
mx : Masse de I'échantillon,

ms : Masse de |'étalon

tx : Temps de décroissance de l'activité de I'élémensidéré issu de I'échantillon,
entre la fin de l'irradiation et le début du congsa

ts : Temps de décroissance de l'activité de I'édmmensidéré issu de I'étalon entre la

fin de lirradiation et le début du comptage,

A :  Constante radioactive de I'isotopdiséi

[11.7 Reésultats d’analyses de terre rares.
Les résultats d’analyses de terre rares sont upgsodans le tableau 111.8

position | Profondeu

S r La Nd Eu Th Yb Hf Ta
5 13,31 | 32,86| 0,895 0,508 2,29 4,80 0,739
10 13,36 | 30,469 0,88 0,435 2,19 4,60 0,716
1 15 13,145 30,69 0,874 0,43b 2,21 4,32 0,755
20 13,72 31,31 0,859 0,452 2,15 3,97 0,714
25 13,55| 30,38/ 0,72§ 0,436 2,096 4,25 0,724
45 13,08| 28,21 0,694 0,403 2,085 4,15 0,703
5 14,75 | 37,05 1,24 0,5083,42 5,10 0,93
10 14,76 | 34,52 1,08 0,43% 3,13 4,71 0,88
2 15 13,66| 33,57 1,00 0,435 2,91 4,45 0,85
20 1458 | 32,37 0,88 0,452 2,98 4,54 0,83
25 14,03| 32,74 0,91 0,436 2,89 4,16 0,76
45 13,21| 26,03 0,87 0,403 1,99 3,86 0,73
3 5 11,13 | 27,15 0,69 0,35 2,13 4,68 0,79
4 5 11,43 | 25,63 0,59 0,3 4,71 0,79
5 21,31 | 26,34 1,47 0,612 3,92 8,17 0,86
5 10 17,75| 20,20 1,01 0,545 3,38 6,47 0,84
15 18,94 | 23,68 1,34 0,455% 2,40 6,27 0,83
20 18,23 | 20,34 1,27 0,524 2,47 6,78 0,83
25 17,16 17,95 1,00 0,437 2,0% 5,64 0,58
5 18,94 | 32,15 1,30 0,51 3,47 5,0R 0,79
10 17,72| 30,03 1,11 0,50 3,26 4,83 0,69
6 15 17,49 | 29,10 1,09 0,47 3,1 4,79 0,64
20 17,02 | 28,90 1,00 0,46 2,81 4,71 0,64
25 16,87 | 28,03 0,831 0,48 2,42 4,70 0,60
45 16,21| 27,68 0,827 0,44 2,04 4,66 0,59

Certains éléments de TR n'ont pu étre dosés tellgugerium(Ce), le Samarium (Sm),
Gd(Gadolinium) ... ; ceci est due aux difficultésgentrées lors de I'analyse, telle que la
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présence dans les échantillons, de quelques élémmajeurs tres activables sous flux de
neutrons thermiques. Ces éléments, en raison degdde activité, engendrent dans le
spectre de I'échantillon des fonds Compton élewésendent difficilement exploitables
certains pics peu intenses.

Tableau IV.11 Valeurs de référence internationales [12]

SINGO PAAS NASC ucC
La 56,5 38 31,1 30
Nd 39,6 32 27,4 26
Eu 1,3 11 1,18 0,88
Tb 1,44 0,77 0,85 0,64
Yb 5,7 2,8 3,06 2,2
Hf 5,45 5 6,3 5,8
Ta 1,87 1,12 2,2

SINGO : Avérage Singo Granite par Nagodi et al.2000
PAAS : Avérage PostArchaen Australian Shale

NASC : Average North American Shale par Gromei.4984
UC  : Upper Crust par Taylor et Mc Lenan 1985

En absence de références Nationales, les tenediR dans nos échantillons de sol ont été
comparées a des teneurs de références internasodahnées dans le tableau ci-dessus ;
les teneurs de tous les éléments sont de mémeaedyendeur que celles des références.
Néanmoins on releve un écart particulierement mapd pour certains éléments tel que le
lanthane et le néodyme par rapport aux référentd&S et PAAS, ceux-ci justifie
I'absence de I'uranium dans nos échantillons de sol

Durant la production de sédiments a partir dedescristallines, les spectres de terres
raresrestent trés semblables. C'est pourquoi ils sdligég pour identifier leprovenances,
les sources des roches sédimentaires et des séslimen




Chapitre 11l

Protocole expérimental

|



Chapitre IV Résudtat discussion

IV.1 Résultats de dosage des terres rares danssial

L'interaction des photons avec le détecteur a semilucteur conduit & une impulsion
électrigue d'amplitude proportionnelle a I'énerggess photons incidents. L'enregistrement
de I'ensemble de ces impulsions fournit un spemtrénergie avec des pics aux énergies
caractérisant les radionucléides. Cette méthodegiastonc d'identifier un radionucléide et
d'en déterminer sa concentration comme détailé tachapitre précédent

Les concentrations de TR dans les échantilloagiges sont alors calculées par la relation
IV.9 donnée en II.5.13 par rapport a un échantilktandard (échantillons de sol étalons
fournis par I'AIEA dont la composition est donnéend le tableau IV.1.les concentrations
obtenues ont été rassemblées dans le tableau),(IBs$8 concentrations obtenues seront
interprétées dans cette partie élément par élément.

IV.1.1 Concentration du Lanthane.

Le Lanthane est dosé par la réactitha (n,y) 14 °2de période radioactive 40,2 heure par
les raies d’énergie 1596,2 keV d'intensité 100le Lanthane peut étre aussi produit par
la réaction de fission de l'uraniurf?® U (n,f). Dans notre cas les spectres des échangill
ne présentent pas de pics caractéristiques denfltra Donc les pics de lanthane détectés
dans les spectres sont issus uniquement de lenmedslu lanthane dans les échantillons de
sol. Les concentrations mesurées sont regroup@ésdeltableau V.1

Tableau IV.1 : Concentrations du Lanthane mesulées les zones de prélevement a
différents horizons.

Positions/Profondeuls 5 cm 10 cm 15cm 20 cm 25 cn

45 cm

|
1 13,31 13,36 13,145 13,72 13,5% 13,08
2 14,75 14,76 13,66 14,58 14,03 13,21
3 11,13 / / / / /
4 11,43 / / / / /
5 21,31 17,75 18,94 18,23 17,16 /
6

18,94 17,72 17,49 17,02 16,87 16,21

Les teneurs de Lanthane mesurées sont affectées iicertitude évaluée par I'expression
(IV.1: La précision de mesure est donnée par les staistide comptage des événements

ACx_ . ANetx,,  ANets|o  ACS|2\1,

= + +—=
Cx (( Netx ) (Nets ) Cs ) ) (IV.1)
Ou:

ANety: représente I'erreur commise sur la surface dugpeésentatif d’'un élément donné
dans I'échantillon a doser.

ANetk: représente I'erreur sur la surface du pic repriégié d'un élément donné dans
I’échantillon standard.

ACs : la précision de la concentration d’un éléngeminé dans le standard.
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ANet et ANets, sont associés a l'incertitude aléatoire pourclesptages statistiques du
nombre de coups collectés sous le pic et a I'iitaed systématique pour I'évaluation de la
surface du pic.

En moyenne les dosages par activation neutroniqoe abtenus avec une précision de
I'ordre de 5%. Sauf dans le cas de tres faiblasues pour lesquelles la statistique de
mesure devient prépondérante, la principale calisgmtcision provient des conditions
d’irradiation. En effet, les flux ne sont pas horeogs dans le temps et dans I'espace, aussi
I’échantillon n’est jamais irradié rigoureusemeratr pe méme nombre de neutrons que
I'étalon, ce qui introduit une erreur systématidpadituellement estimée de 3 a 5 %. Cette
erreur peut étre ramenée en-dessous de 1 % palispesitifs spéciaux, par exemple en
entourant I'échantillon d’étalons.

Les teneurs de Lanthane dans tous les échantilloh®té mesurés avec une précision

acceptable de5% a+7%.

Le niveau de concentration de La mesurées darmgulse zones de prélevement montre

une faible abondance par rapport aux valeurs deramfes internationales notamment

« SINGO, PAAS et NASC », ces valeurs de référemmssont pas réelles, elles sont

données pour un matériau standard composite. Ndesons un écart moindre par rapport

a la référence UC qui représente les concentsatinaoyennes réelles du sol la croute

continentale. Toute fois la gamme des concentratinasurées reste dans le méme ordre
de grandeur.

IV.1.2 Concentrations du Néodyme

Le Néodyme est dosé par la réacttbiNd(n, y)*4’Nd de période radioactive 10.99 jours
par la raie d’énergie 531keV d’intensité 45. i agssi détecté sur les pics 275,1, 319,4 et
440.1 keV d'intensités respectives 7,12 et 7. Llekation de ces pics aboutirait a des
résultats inexacts a cause de leur faible intemsitéla présence dans cette région de pics
plus intenses caractéristiques d’autres élémeatpit 91,4 keV d’intensité (100), n'a pas
pu étre exploité malgré son intensité importantadse de la présence de I'importance du
bruit de fond et de la présence de plusieurs suties dans cette région du spectre. Les
concentrations mesurées sont regroupées danddaudl'.2

Tableau IV.2 Concentrations (ppm) du Néodyme mesurées darstes de
prélevement a différents horizons.

Position/Profondeuris 5cm 10 cm 15 cm 20 cm 25 cn 45 cm
1 32,86 30,469 30,69 31,31 30,39 28,211
2 37,05 34,52 33,57 32,37 32,74 26,038
3 27,15 / / / / /
4 25,63 / / / / /
5 26,34 20,20 23,68 20,34 17,95 /
6 32,15 30,03 29,10 28,90 28,03 27,68
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Le Néodyme comme le lanthane est aussi un pro@uia dission de I'uranium peut étre
obtenu par la réaction de fission de I'uranidi U (n,f). Dans notre cas nous n’avons pas
enregistré de pic caractéristiqgue de la présendaudmium donc les échantillons de sol
gue nous avons analysé ne contiennent pas d’'uratbomme indiqué précédemment, donc
les concentrations de Néodyme mesurées enregisind ¢tes spectres proviennent
uniquement du sol et ne nécessite pas de corretdtiera la contribution de la réaction de
fission de I'Uranium

Toutes Les concentrations de Nd sont mesurées’dassemble des échantillons avec une
précision variable allant de 8 a 10%, I'importanisecette imprécision s’explique par la
faible intensité(45) du pic 531keV ; engendrant imzertitude plus importante lors du
calcul de l'aire du pic.

Les concentrations de Néodyme mesurées dans l&Esedis échantillons sont toute
inférieures aux valeurs des références « SINGO, $PAASC, UC », mais restent dans le
méme ordre de grandeur. Notre sol est donc pauvnéedyme.

IV.1.3 Concentrations du Terbium.

En ce qui concerne le Tb, son dosage a été effeparéla réactiof®Tb(n, y)*° Tbh de
période radioactive 72,3 jours, I'isotoff€Tb donne plusieurs comme 299 keV d'intensité
(97), 965,8 kev d’'intensité (70), 1178 keV d'inte#a@g448).le pic 299kev se confond avec le
pic de méme énergie di*Pa ,le pic 965 est partiellement couvert par 19866 keV de
'Eu-152, le pic 1178 kev tombe sous le pic 1173kevCo-60,nous avons utilisé le pic
879 keV d'intensité (100). Les concentrations déieées pour cet élément sont toutes
affectés d’'une erreur de 9 a%.2ette imprécision s’explique par la proximité da 889
keV du“tSc. Les concentrations du Tb dans les échantibons données dans le tableau
IV.3.

Tableau IV.3: Concentrations (ppm) du Terbium mesurées darmoless de prélevement
a différents horizons.

Position/Profondeuris 5cm 10 cm 15 cm 20cm 25 cn 45 cm
1 0,508 0,435 0,435 0,452 0,436 0,408
2 0,508 0,435 0,435 0,452 0,436 0,408
3 0,35 Nd Nd Nd Nd Nd
4 0,3 Nd Nd Nd Nd Nd
5 0,612 0,545 0,455 0,524 0,437 Nd
6 0,51 0,50 0,47 0,46 0,48 0,44

Les concentrations de Terbium mesurées dans ldé&rafifs échantillons sont toute
inférieures aux valeurs des références « SINGO, PMASC, UC », mais restent dans le
méme ordre de grandeur. Notre sol est donc pauvnéedyme.

Toutes les concentrations de Terbium mesurées mandifférents échantillons montrent
gu'on est en présence d'un sol pauvre en terbiumrggport aux sols de référence
« SINGO, PAAS, NASC, UC », toute fois les conceiniress se trouvent le méme ordre de

grandeur.
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IV.1.4 Concentrations de I'Europium.
La mesure de la concentration de I'Europium darables des échantillons de sol a été
effectuée par la réactioR’Eu(n, y)'*2 Eu de période radioactive 12,4 ans par la raie
d’énergie 1408.1keV d’intensité (100) donnant uaerte précision de 5 a% en raison de

sa forte section d’absorption efficace et de I'alogede pics interférents dans cette région
du spectre.. Cet élément est aussi détecté spicked 21,8 keV d’intensité (60), 244,6 keV
d’intensité (28), 411 keV d'intensité (7). Le pi@l32 keV dintensité (100), ce pic
conduirait a des résultats inexacte, bien quilsprée une bonne intensité, a cause de
I'interférence du pic 341,9 keV d’intensité (10® 'd'Ag et du pic 343,6 kev d'intensité

(100) dulHf ainsi que le pic 345,7 keV df'Hf de moindre intensité (16).

Résudtat discussion

Tableau IV.4: Concentrations (ppm) de I'Europiumesmrées dans les zones de

prélevement a différents horizons.

Position/Profondeurs 5cm 10 cm 15cm 20 cm 25 cn 45 cm
1 0,895 0,88 0,874 0,859 0,728 0,694
2 1,24 1,08 1,00 0,88 0,91 0,87
3 0,69 Nd Nd Nd Nd Nd
4 0,59 Nd Nd Nd Nd Nd
5 1,47 1,01 1,34 1,27 1,00 Nd
6 1,30 1,11 1,09 1,00 0,831 0,827

Nd :Non déterminée

Toutes les concentrations ont été déterminéeswaeerreur ne dépassant pas 5%.

Toutes les concentrations d’Europium mesurées dasglifférents échantillons sont d’un
méme ordre de grandeur que les celles donnéeseparréférences « SINGO, PAAS,
NASC, UC », toute fois notre sol est pauvre en giura.

IV.1.5 Concentrations de I'Ytterbium.
Cet élément est dosé par les pics de I'isotdpéb produit par la réactiol*Yb(n, y)*"°Yb

de période radioactive 4.19 jours sous le pic 3B8& d’intensité (100), ce pic donne des
résultats avec une précision d’enviro% & 8 pour I'ensemble des mesure. Ce pic se
trouve dans la région du spectre entre le pic 38w de ™ In) de faible période
radioactive (104mn) et du pic 398,2 keV4d#®a d’intensité faible et incertaine. Toute fois
cet isotope peut étre détecté par les pics dddi@les intensités tel que le picl137,4 keV

d’intensité (2) et le 144,7 keV d’intensité (6)

Toutes les concentrations obtenues pour cet élésmrtinférieures a celles des sols de
références, comme pour les éléments précédentd est®galement pauvre en Ytterbium.
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Tableau IV.5: Concentrations (ppm) de [I'Ytterbiumesurées dans les zones de
prélevement a différents horizons.

Position/Profondeurs{ 5cm 10 cm 15cm 20 cm 25cm 45 cm
1 2,29 2,19 2,21 2,15 2,096 2,085
2 3,42 3,13 2,91 2,98 2,89 1,99
3 2,13 Nd Nd Nd Nd Nd
4 Nd Nd Nd Nd Nd Nd
5 3,92 3,38 2,40 2,42 2,05 Nd
6 3,47 3,26 3,1 2,85 2,42 2,04

IV.1.6 Concentrations de Hafnium.

Le Hafnium a été dosé par la mesure de l'isot8péf de période radioactive 44,6 jours, le
pic d’énergie 482,16 kev d’intensité (100) a éteisicar les autres raies d’énergies 133,1
keV et 345,7 kev ont des intensités respectivest3® tres faibles. Les concentrations de
cet élément ont été mesurées avec une bonne predisinvirons 5% pour I'ensemble des
échantillons. Ce pic est situé entre le pic 480y1t#te *'Gd de période 3,73 mn d'intensité
3 et du pic 484,9 keV di'*"Cd d'intensité 18 (faible), dans cette région gacire le
phénomeéne d’interférence est moindre.

Tableau 1V.6 : Concentrations (ppm) du Hafnium méss dans les zones de prélévement
a différents horizons.

Position/Profondeuis| 5cm 10 cm 15cm 20 cm 25 cm 45 cm
1 4,80 4,60 4,32 3,97 4,25 4,15
2 5,10 4,71 4,45 4,54 4,16 3,86
3 4,68 Nd Nd Nd Nd Nd
4 4,71 Nd Nd Nd Nd Nd
5 8,17 6,47 6,27 6,78 5,64 Nd
6 5,02 4,83 4,79 4,71 4,70 4,66

Toutes fois méme les valeurs des concentrations!'lde sont inférieures aux
concentrations dans les sols de références.

IV.1.7 Concentrations du Tantale.

La mesure de la concentration du Tantale dansdiabte des échantillons de sol a été
effectuée par la réactiol¥'Ta (n,y) '82Ta de période radioactive 115 jours par la raie
d’énergie 1221,4keV d’intensité (95), les résultatsenus de I'exploitation de ce pic sont
affectées d’'une incertitude tres importante varid@t12% a 15% pour I'ensemble des
échantillons. L'importance du niveau d’imprécisiemd ces mesures inexactes, ces erreurs
sont dues a priori au choix du pic 1221.4 keV tquoibe dans le méme domaine de la raie
trés intense a 1291,5 keV &Fe. Le fer étant trés abondant dans ce type d’étbaret

est tres activable ou alors a d’autre sourcesealiera savoir un faible niveau d’activation.
Le Tantale est aussi détecté par les pics 65,7kietéensité (8), 67,7 keV d’intensité (85),
100,3 keV d'intensité (40) et 113,8 keV d’intengi. Cette région présente peu d’intérét
a cause de I'importance du bruit de fond et dddte€Compton. D’autres pics d’énergie
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plus importante sont détectés, Nous n'avons patepwexploités a cause de leur faible
intensité et du phénomene d’interférence des mcsns.

Tableau IV.7 : Concentrations (ppm) du Tantale mesurées dansiesale prélevement
a différents horizons.

Position/Profondeu 5 10 15 20 25 45
1 0,739 0,716 0,755 0,714 0,724 0,703
2 0,93 0,88 0,85 0,83 0,76 0,73
3 0,79 Nd Nd Nd Nd Nd
4 0,79 Nd Nd Nd Nd Nd
5 0,86 0,84 0,83 0,83 0,58 Nd
6 0,79 0,69 0,64 0,64 0,60 0,59

IV.2 Utilisation des terres rares comme traceurs déérosion de sol.

Nous avons examiné dans cette partie la faisallitd’utilisation des distributions de
terres rares pour étudier le processus de I'éradesol dans un profil de bassin versant
expérimental. Nous avons alors mené une comparaesendistributions de terres rares
avec les distributions du 137Cs par zone de praiene le long du méme profil de bassin
versant.

IV.2.1 Activité du 137Cs.

Le tableau IV.8 regroupe les activités du 137Csrgues avons utilisé pour la comparaison
des distributions de terres rares, ces mesuresté@mrtffectuées dans le cadre d’'un projet de
fin d’étude d'ingéniorat d’Etat réalisé au sein ldeméme division (division des radios
traceurs du CNRA Franz-Fanon).

Le 137Cs est un élément radioactif, son actiathaactive dans les échantillons prélevés
est mesurée par spectrométyieApres calibrage et étalonnage de la chaine deinmes
dépendant d’'un certain nombre de parametres liésanactéristiques du détecteur et des
sources radioactives notamment de la géométrieecleantillons (paragraphe 111.4.1). La
géométrie Marinelli est utilisée en raison de lamjué importante d échantillon homogene
(400 g a 800 g environ, suivant la masse volumi@gigejnaniére a recouvrir le détecteur
d'une quantité importante de matiére a analyses. adivités du 137Cs mesurées sont
regroupées dans le tableau 1V.8.Cette isotope azs# dar son pic d’énergie 661,64 keV
avec une efficacité correspondant a cette raieetigga de 0.024.le temps de comptage est
de 172800 secondes.

L’activité spécifique du Cs-137 est donnée paelation suivante :

A =15 (IV.1)
Exmx* tx Py

A : activité du Césium-137,

Ix : Intensité du pic photoélectrique,

Is: Intensités du bruit de fond,

Py : le rapport d’embranchement. (a la raie 661,64, kgv/=0,851)
m : Masse de I'échantillon en (kg) + Masse du béshainelli a vide
t :temps de comptage,
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¢€: L'efficacité a la raie 661,64 keV est= 0,024

Tableau : IV.8 Calcul des activités du Cs-137

Résudtat discussion

Echantillons g Y | Te(s) | Ix10® | Mec{g)| Muiae(g) | A(Ba/kg)
TOI-01-05-C 0,024 0,85 172800 7,63 829,76 84,68 2,91
TOI-01-10-C 0,024 0,85 172800 6,29 686,02 84,17 2,96
TOI-01-15-C 0,024 0,85 172800 6,03 864,02 84,65 2,19
TOI-01-20-C 0,024 0,85 172800 5,83 862,2| 84,02 2,13
TOI-01-25-C 0,024 0,85 172800 1,61 746,47 84,67 0,69
TOI-01-45-C 0,024 0,85 172800 8,28 643,45 84,68 0,42
TOI-02-05-C 0,024 0,85 172800 9,39 573,15 84,12 5,45
TOI-02-10-C 0,024 0,85 172800 8,86 616,38 84,17 4,72
TOI-02-15-C 0,024 0,85 172800 7,54 652,97 84,12 3,76
TOI-02-20-C 0,024 0,85 172800 5,92 550,39 84,65 3,61
TOI-02-25-C 0,024 0,85 172800 5,10 567,22 84,67 3,00
TOI-02-45-C 0,024 0,85 172800 9,49 618,96 84,67 0,50
TOI-03-05-C 0,024 0,85 172800 1,26 608,94 84,65 6,82
TOI-04-05-C 0,024 0,85 172800 1,15 644,22 84,64 5,83
TOI-05-05-C 0,024 0,85 172800 1,53 557,81 84,65 9,17
TOI-05-10-C 0,024 0,85 172800 1,59 613,19 84,67 8,53
TOI-05-15-C 0,024 0,85 172800 1,71 642,33 84,67 8,70
TOI-05-20-C 0,024 0,85 172800 1,32 455,58 84,65 10,10
TOI-05-25-C 0,024 0,85 172800 1,39 599,36 84,67 7,66
TOI-06-05-C 0,024 0,85 172800 8,86 618,85 84,02 4,70
TOI-06-10-C 0,024 0,85 172800 8,58 611,22 84,17 4,62
TOI-06-15-C 0,024 0,85 172800 8,23 628,82 84,67 4,29
TOI-06-20-C 0,024 0,85 172800 4,34 644,69 84,02 2,20
TOI-06-25-C 0,024 0,85 172800 3,13 637,55 84,17 1,60
TOI-06-45-C 0,024 0,85 172800 2,07 716,78 84,68 0,92

Les activités du 137Cs dans I'ensemble des éclargisont évaluées avec une précision
acceptable aux alentour de 9%.calculées par I'sspe :
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Ofx 2 O, 2 Om O
AA =A \/(#) +(Z) + ™72+ (57 (IV.2).
IV.2 Distribution des concentrations de terres raes et du 137Cs dans la zone 6.

Nous avons représenté sur chaque figure ci-dedaotagiation de la concentration d’'un

élément de terre rare afin de comparer les prd#isTR entre eux et de comparer leur
comportement dans les quatre zones étudiées efilimgnostiquer I'état du sol dans cette
zone dans le but de révéler une relation entrechmctéristiques des distributions
verticales et longitudinales des TR avec le pracesbérosion de sol. Nous avons par la
suite comparé les profils de TR au profil du 137@ans le but de valider nos

observations.

Nous avons opté pour la représentation des disiitsi verticales sous forme

d’histogramme essentiellement, pour pouvoir les gamer au modele utilisé par la

méthode du 137Cs.
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La représentation de la variation des concentratid'un élément de TR avec la
profondeur dans la zone 6, montre une allure sirgjlanettement décroissante pour
'ensemble des éléments des TR, indiqguant quetléesents se comportent comme une
seule entité selon le model de la distribution d@&s dans le sol [4] ; ces élément se
trouvent sous forme d’oxyde (TR)@t (TR)O3 avec un degré d’oxydation +lI et +llh E
conséquence, nous pouvons déduire que le solpasgterturbé dans cette zone.

La figure 36 donne la variation de I'activité du7C3 qui présente une allure également
décroissante presque exponentielle. Cette alluceoSante est caractéristique de la
stabilité du sol dans cette zone.

Excepté la variation des concentrations de Ta aipnésente pas de diminution
significative, ceci est due a priori a I'imprécisides concentrations mesurées.

IV.2.1 Distribution des concentrations de terres rees et du 137Cs dans la zone 5.
Comme dans le paragraphe précédent, les figueegt(3 41, 42, 43, 45, 46) représentent
la distribution de I'ensemble des éléments de aRsda zone 5, situé en amont du bassin

)
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versant dans une zone de faible pente. L’horizomlles profond a été utilisé pour
comparer les différents horizons entre eux au dein méme profil, ou entre différents
profils. Nous nous sommes inspirés de la méthod@éhium puis que notre objectif est de
mettre en évidence l'influence de mouvement dessolles teneurs observées dans un

horizon donné.

La région étudiée étant exclusivement réservée eulire de céréales, la semelle de
labour ne dépasse pas 30 a 40 cm. L’horizon 45 cétéaretenu pour établir la
comparaison des concentrations des différents ¢rwsidu profil de sol.
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Dans cette zone le profil de concentration obseéarts la zone 6, n'est pas conservé, en
effet la variation de la concentration en fonctoe la profondeur montre une forme qui
s’écarte totalement du modéle de la distributios téeres et du modéle de distribution du
137cs dans le sol. Cette observation indique unnbation du sol dans cette zone. Cette
perturbation peut se produire suite & deux mécassm
1. Les concentrations du sol ont été homogénéisées&lipar I'action du labour
2. Nous observons une tendance a I'enrichissemermtuddes éléments de terres rares
et du 137Cs dans I'horizon superficiel par rapporthorizon le plus profond
(25cm). La quantité de Cs cumulées disponible tiasel est ponctuelle et remonte
aux année 60, en ce qui concerne les TR, présants lds sol proviennent tous
généralement de I'altération du matériau parergtkeventuellement de sources de
contaminations externes. Néanmoins, le site étestiéoin de toute source d’apport
de TR a savoir industrie métallurgique, transforamatde minerais ou autre ; le
stock de TR disponible est alors uniquement d’oggiaturel. On peut dans ce cas
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considérer que les distributions de TR sont infbdé&s uniquement

processus pédologiques.

par des

3. le Cs comme les TR ne peuvent étre desorbé dawsieitions physico- chimique
(acidité, température et pression) de notre sal.cBaséquent cette modification
des teneurs du Cs et des TR peut étre expliquéepdép6t de matiére du sol
chargé de fractions les plus fines du sol richeseeres rares et en 137Cs ; cette
zone est située dans une région a faible pentesagit donc d'une zone
d’accumulation. Par contre les concentrations dad enontrent aucunes variations
considérables, ceci confirme I'inexactitude du desde cet élément.

IV.2.2 Distribution des concentrations de terres rees et du 137Cs dans la zone 2.

Les figures (44, 45, 46, 47, 48, 49,50) donnenpladils verticaux des concentrations de

TR, la figure 51 donne le profil des activités @¥Cs dans la zone 2 a faible pente
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L’allure de la distribution de 'ensemble des él@tsede TR rare et du Cs est semblable a
l'allure enregistrée dans la zone 5. Nous obserwonsiet enrichissement de tous les
éléments de TR et du 137Cs indiquant une accuronlag matiére provenant des profils

amonts. La zone est située sur un replat confirheatdp6t de matiere. Il s'agit donc d’une

zone d’accumulation (sédimentation). A I'exceptiiun Ta pour les raisons cités dans les
paragraphes précédents.

Le profil du Cs par contre présente une nette anit#l avec le profil obtenu dans la zone 6,
Néanmoins les activités mesurée dans cette zone'gushorizon 25 soit 5,45 Bg/kg en
surface dans la zone 2 contre 4.70 Bg/kg dansrla 8pdans I’horizon 10 nous avons une
activité de 4,72 Bg/kg dans la zone 2 contre 4,6&@dans la zone 6. Les profils des TR
ne présentent aucune ressemblance avec ceuxoed®, mais les profils obtenus dans la
zone 5 (perturbée) sont conservés dans la zonel2négnt perturbés, ceci rejoint les
modele de distribution de TR qui se conserve loes gphases d'érosion et de
sédimentation.
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Chapitre IV

IV.2.2 Distribution des concentrations de terres raes et du 137Cs dans la zone 1.

Résudtat discussion

Les figures ci-dessous donnent les profils vertiades concentrations de TR. La figure 60
donne le profil des activités du 137Cs dans laezba forte pente.
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Chapitre IV Résudtat discussion
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Les distributions présentent une forme quelgueestent similaires aux allures obtenues
dans les zones perturbées 2 et 5. Néanmoins ngesvobs dans cette zone d’une part :

1. Un rapprochement des concentrations superficidéewus les éléments de TR de
celles enregistrées sous la semelle de labourzfho#d5), ainsi qu’une diminution
trés importantes des activités du 137Cs par raporiactivités mesurées dans les
zones 2, 5 et 6 ; nous renseignent sur la nataeederturbée du sol dans cette
région.

2. D’autre part nous constatons un appauvrissemerdriat de tous les éléments de
TR et du Cs dans tous les horizons comparés alcentmations obtenues dans les
horizons correspondants dans les zones 5 et 2mjsubi un apport de sol des
régions situées plus haut. Cette constatation oafia perturbation du sol dans
cette zone. L’appauvrissement de tous les horigmrgre un lessivage de sol dans
cette région située sur un profil de forte pentdaud de la ravine. On est donc en
présence d’'une zone qui a subi une érosion de sol.
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Chapitre IV

Résudtat discussion

3. Les profils de TR gardent la méme allure que calieenue dans les zones 2 et 5
qui ont subit une accumulation, ceci conforte l'bifese consistant en I'absence
d’apport de TR entropique et en accord avec ledétes de distributions des TR
dans le sol ; a savoir que le profil de I'ensemi#s TR est conservé pendant les

phases d’érosion et d’accumulation.

IV.3 Variation de la concentration superficielle ds TR et de I'activité superficielle

du Cs le long du profil du bassin versant.
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La variation de la concentration en surface de lesi®€léments de terres rares et du 137Cs
le long du profil étudié montre un enrichissemeattaus les éléments dans les zones de
faibles pentes et un appauvrissement dans les denfestes pentes.
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Carsion générale

Conclusion générale

L’érosion des sols constitue une des formes prategpde dégradation des sols, en raison
de l'importance de ses impacts agronomiques etr@amwementaux. D’'un point de vue
agronomique, I'érosion affecte les propriétés ptysihimiques du sol et sa productivité
par dégradation de la structure, réduction de $®rv@ en eau utile, entrainement de
matieres nutritives et sédimentation en bas de epeb®rosion hydrique contribue
€galement a la dégradation des eaux de surfaceceragt des problemes de turbidité, de
sédimentation et par I'apport de nutriments et elgipides en quantités excessives pour ce
milieu. Le probleme peut passer inapercu pendantadaées en raison du caractere diffus
du phénoméne et de ses manifestations. Les méttraddsonnelles d’études du processus
d’érosion de sol, nécessitent des dispositifs éxp@taux assez encombrants et sont
soumises aux impondérables du climat : pour calarlesures doivent étre étalées sur de
longues périodes pour obtenir des données quitsmpresentatives des tendances a long
termes de 'érosion sous les conditions climatidoeales.

Dans ce contexte, l'utilisation de marqueurs ptasis apparait comme une alternative
intéressante. Le suivi dans le temps du déplacedwices marqueurs peut renseigner le
chercheur sur I'importance des mouvements de ssuet'influence des divers facteurs
(sol, topographie, culture, etc.).

Divers isotopes ont été suggérés comme traceurprocessus d’érosion. Parmi ces
éléments, le césium-137 s’avere particulieremeagtréssant. Dans cette étude nous avions
pour but d'examiner I'employabilité des terres saromme marqueurs de I'érosion
hydrique. Pour se faire nous avons orienté cetideéters deux objectifs principaux :

1. Le premier objectif est d’examiner la possibilité l'efficacité de I'analyse des
éléments de terre rares a I'état de traces darsoluagricole, par la méthode de
I'activation neutronique NAA.

Des échantillons de sol ont été coirradiés ave@deantillons d’un sol standard.

La recherche bibliographique minutieuse menéealgdsiement, nous a permis de choisir
le mode d'irradiation par neutrons thermiques awedlux de 2,5x18 n.cm?s! dans un
canal du réacteur NOUR de DRARIA pendant 4 heukes. especes obtenues apres
irradiation sont radioactives par émissfpnchaque isotope radioactif possede son spectre
y particulier, permettant son identification, a paties activités induites par I'irradiation
pour chaque élément de terres rares a satthm, 14'Nd, 1%°Tb, %Eu, 15vb, 181Hf, 1814,
nous avons pu déduire le nombre datomes de I'éénaxtivé, c'est-a-dire les
concentrations recherchées avec une bonne préai&oBs a ®. Un tel niveau de
précision est tres acceptable en analyse par @otivaeutronique (NAA), sauf pour le
Ta ; les concentrations mesurées sont inexaciegrécision sur la mesure est due au
mauvais choix de la région du spectre ou cet élémeére identifié.

La méthode d'analyse par activation neutroniquereoffiux utilisateurs plusieurs
avantages :

e Trés bonne précision

» Grande sensibilité
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* Non destructive (ne nécessite pas de séparatiomauine et par conséquent pas de
problemes de contamination possible avec des élénteactes dus aux réactifs
chimiques)

e Multi élémentaires

* Absolument indépendantes des formes chimiques lssgsielles peut se trouver
I’élément recherché, atomes libres ou liés.

Les concentrations mesurées dans tous les échaatdbmparées aux valeurs données par
des références internationales montrent que notre’sst pas riche en terres rares, ceci

explique en partie I'absence de l'uranium dansensdi.

Toutes les concentrations mesurées pour les 7 Bténae terres rares restent dans le

méme ordre de grandeur que les concentrations dema les références internationales.

2. Le deuxieme objectif que nous nous sommes fixéd&tdier la possibilité de
I'utilisation de ces éléments de terres rares cornmaeeurs de I'érosion de sol a
l'instar du Cs.

A cet effet, nous avons exploité les distributioesticales des terres dans chaque zone de
prélevement et nous les avons comparées dans wiedeutemps aux distributions du
137Cs dans chaque région.

Les distributions verticales des 7 éléments de DRtrent une nette décroissance de
I'abondance de tous les éléments avec la profordins la zone 6 (stable), ceci rejoint les
modéles de distribution de terres rares donnéelepaéférences.

Dans les zones 2 et 5 (région d’accumulation), rigfilpde concentration des TR est
similaire au profil de concentration dans la zofeothe d’érosion), ce qui est en accord
avec les résultats de recherche de plusieurs guf@di et [24]. D’autre part, cette
observation montre que les éléments de terres saresmportent comme une seule entite.
Nous avons observé un enrichissement de tous léseéls dans les zones de
sédimentation et un appauvrissement dans les zb@esion comme pour la méthode du
137Cs.

Les éléments a I'état de traces présents darsolsgproviennent tous de l'altération du
matériau parentale et éventuellement de sourcesrdaminations externes. Néanmoins, le
site étudié est loin de toute source d’apport de fEH® que lindustrie métallurgique,
transformation de minerais ou autre. Le stock de digponible est alors uniquement
d’origine naturel. On peut dans ce cas considérer Igs distributions de TR sont
influencées uniquement par des processus de manteta sol.

Recommandations :

L’exploitation des distributions verticales des résr peut constituer un moyen
supplémentaire pour l'identification des zones tsegeau risque de I'érosion hydrique.
Toutes fois, un certains nombre d’améliorationsvpeatiétre apportés :

» Utiliser un carotteur pour éviter toute contamioatdes échantillons entre eux.

* Prendre des échantillons de surface a des intesvplus rapprochés soit 2 a 3cm
d’intervalle dans la semelle de labour puis a désrvalles plus important 5 a 10cm
au dessous de la semelle de labour jusqu’a un@mdefir de 1m environ, pour
mettre en évidence le caractére décroissant détste terres rares.

)
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« Dans une méme zone, prendre des échantillons ératites positions du point de
prélevement principal pour étudier le profil longlinal.

Cette contribution peut étre complétée par I'étdée spectres de tous les éléments de terre
rares du Lanthane au lutétium en fonction de l&ildigion granulométrique du sol dans
les différentes zones pour confirmer que la rebistion des terres rares se fait
uniguement dans la phase particulaire du sol. Beuiaire, il serait alors nécessaire de
réaliser plusieurs irradiations a des flux et deséés d’irradiation convenables et de
choisir un étalon contenant tous les élémentsrdesteares.

Enfin, pour quantifier I'érosion générée sur un terrépirplusieurs données sont
nécessaires. |l faut intégrer les concepts ddisation du sol, la pédologie, la topographie
et les données météorologiques. Les types de peaticulturales vont également avoir un
impact sur la quantité de sédiments produits ghddisants qui peuvent s'y rattacher.
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Annexe
Algorithmes d’analyse utilisés par le logiciel Genie2000

11 s’agit des différentes procédures utilisées par le logiciel pour localiser les pics, calculer
les limites des régions d’intérét ainsi que pour calculer les surfaces des pics.

1.1. Localisation des pics
Cet algorithme calcule la dérivée seconde sur une plage de canaux définie par I'utilisateur

pour identifier le centre des pics (centroide). Il s’agit de trouver le canal pour lequel la
dérivée seconde ssi est négative. Celle-ci est calculée a partir de la relation suivante :

55, = —L— (A1.1)

Le coefficient ddi est défini comme par la méthode générale de la dérivée seconde :

J=K

dd; = 3 ¢, Xy, (AL.2)

_il’:—k

et son écart type :

| 2
3d:‘ = I| Zc P X Virj (AL.3)

avec y i+j : nombre de coups dans le canal numéro i+j. Le coefficient c;est calculé a
partir de la formule suivante :

100x (/2 —ew?) (=)
_ ( —cn )exm—ﬂ
W | 2ew” )

LY

(Al.4)

J

cw étant la largeur a mi-hauteur (en nombre de canaux) divisée par 2,355 obtenue a partir
de la courbe d’¢étalonnage en résolution dans I’intervalle considéreé.

Si la dérivée seconde ssiest inférieure au seuil de sensibilité entré par 1’utilisateur, le pic
est rejeté. Sinon le pic est conservé et le centre du pic est donné par :

> ixss,
Ch=—"——
> ss; (AL.5)

i

La somme étant réalisée sur I’ensemble des canaux pour lesquels la dérivée seconde ssi est
négative.



1.2. Détermination des régions d’intéréts

La premiere étape consiste a tester I’écart entre les centres des pics pour savoir s’il s agit
de multiplets ou de singulets. Chaque pic est comparé a son voisin de droite. Pour que deux
pics i et i + 1 soient considérés comme formant un multiplet, il faut qu’ils satisfassent la
condition suivante [Gen] :

Coy—C, <n W

Ci+1: centre du pic i+1 en énergie (AL1.6)
Ci: centre du pic i en énergie

W : largeur a mi-hauteur du pic i en énergie obtenue a partir de la courbe d’étalonnage

en résolution, multipliée par le rapport entre la largeur a mi-hauteur exacte de la
déconvolution (module du logiciel GENIE2000 qui fourni pour chacun des pics sa largeur
a mi-hauteur) et la largeur a mi-hauteur de la courbe d’étalonnage en résolution.

Nw : parameétre sans dimension fixé par I'utilisateur correspondant a I’écart maximal entre
deux pics pour considérer que deux pics forment un multiplet.

Une fois cette opération réalisée, il faut déterminer les régions d’intérét, c’est-a-dire
calculer les limites sur I’axe des énergies d’un candidat pic. Pour ce faire, on se place de
part et d’autre du centre du pic et on fait une somme sur gamma de canaux, en se déplacant
sur le spectre jusqu’a ce que la somme soit la plus petite possible. On a alors trouve les
limites de la région d’intérét.

Pour ce faire, il faut tout d’abord calculer la largeur a mi-hauteur du pic a partir de la
courbe d’étalonnage en résolution. Si cette largeur a mi-hauteur X est inférieure ou égale a
5, la valeur de X sera de 5 ; sinon X sera égale au plus petit nombre impair supérieur a la
largeur & mi-hauteur. On va ensuite chercher a trouver la plus petite valeur de la somme

Z ¥
_ i

=Ty (AL.7)

ou yi représente le taux de comptage dans le canal i.

Pour la limite gauche de la région d’intérét, la somme m est calculée avec i variant de
0,8xFWHMs-X a 0,8xFWHM (voir fig Al-1). La deuxiéme somme se fait avec i

allant de 0,8xFWHM-2xX a 0,8xFWHM-X et ainsi de suite avec FWHM largeur a mi-
hauteur d’une gaussienne. Chacune des sommes est comparée et on s’arréte lorsque la plus
petite valeur de m est trouvée. On se trouve alors a une distance 0,8xFWHM —kxX. Cette
valeur doit étre inférieur a nLxW (nc étant la

largeur @ mi-hauteur maximale pour la limite gauche entré par I’utilisateur et W la largeur
a mi-hauteur du pic) et supérieur au début du spectre plus (X-1)/2. La limite gauche de la
région d’intérét est alors 0,8xFWHM — (k-1)xX.

Pour la détermination de la limite droite de la région d’intérét, la procédure est identique



sauf que la premiere somme est effectuée pour i variant de 0,8xFWHM a 0,8xFWHM +X.
La valeur pour laquelle la somme est la plus petite doit étre supérieure a nrRxW (ou nr

est la largeur @ mi-hauteur maximale pour la limite droite entrée par I’utilisateur) et
inférieure a la fin du spectre moins (X — 1)/2. La limite droite de la région d’intérét est

al

1.

ors 0,8xFWHM + (k’—1)xX.
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3. Calcul de la surface des singulets

La surface nette d’un pic est calculée comme étant la somme du nombre de coups a
I’intérieur de la région d’intérét diminuée du nombre de coups dus au fond continu sous le
pic a 'intérieur de la méme région d’intérét:

S
S
G
B

=G-B

> aire nette du pic

: nombre de coups totaux a I’intérieur d’une région d’intérét
: fond continu

En général pour les analyses de spectres, le fond continu est estimé par la méthode en
escalier. Les limites droites et gauches de la région d’intérét ne sont pas reliees par une
droite mais par une succession de marches en escalier dont la hauteur varie au fur et a

m

esure que I’on se rapproche de la limite gauche de la région d’intérét (voir Fig Al- 2).

La valeur du taux de comptage du fond continu est alors égale a:

N B ( ; i
B: —1—|—‘— '
;‘ n nG Z}j

yi
G
N

B, —B)
J=l (A1.8)

: nombre de coups totaux dans le canal i
: nombre de coups totaux dans la région d’intérét
: nombre de canaux dans la région d’intérét
: nombre de canaux sélectionnés par 1’utilisateur permettant de calculer le fond



continu de chaque c6té de la région d’intérét

B1 : somme des coups du fond continu, a gauche de la région d’intérét, dans 1’intervalle n
B2 : somme des coups du fond continu, a droite de la région d’intérét, dans I’intervalle n
L’¢évaluation du bruit de fond continu sous un pic dépend directement du nombre de

coups du fond continu dans les régions situés a droite et a gauche de la région d’intérét. Il
faut donc que I'utilisateur choisisse de fagon adéquate le nombre de canaux sur lequel B1 et
B2 vont étre calculés. Le bruit de fond dépend aussi du nombre total de coups a I’intérieur
de la région d’intérét et par conséquent des limites de celle-ci. Ainsi un mauvais
étalonnage en résolution peut conduire a une mauvaise détermination des limites de la
région d’intérét et a une mauvaise estimation de la surface des pics.

f 3
N,

B1 B\

4----1

A4

n

Figure Al- 2 : lllustration d’un pic avec un fond continu en escalier

La surface d’un pic dépend de la valeur du nombre total de coups dans la région d’intérét
et de la valeur du bruit de fond continu dans la méme région. En supposant que les deux
variables ne sont pas corrélées, I’incertitude totale sur la surface des singlets est obtenue
par la somme quadratique de I’incertitude sur le fond continu et de ’incertitude sur le
nombre total de coups dans la région d’intérét:

| 2 2 Al.9
05 =103 +0¢ (AL9)

L’équation [A1-8] peut-&tre réécrite sous la forme:

j\r (E}j _-Egl) N
B=—B+——> P
n o nG ; |



(A1.10)

Avec :
I. (A1.11)
_ Z-}’i
s Ainsi le fond continu dépend de quatre variables indépendantes : B1, B2, G et Pi.
L’incertitude sur le fond continu s’écrie
alors:
ol = la_Bl\zaz + B | 03 J{aB c +Z \
. aBl_J BBaJ n*{56) %63 P:J
(A1.12)
Le calcul des dérivées partielles donne :
0B N _ ;P
OB, " nG (A1.13)
N
P
o5 25
2B, nG (A1.14)
N
B P
0B _ le ’
- 3
JG nG* (A1.15)
dB _B,—B
dF; nG (AL1.16)

Les désintégrations radioactives suivant une loi de Poisson, la variance est égale a la valeur
moyenne. On a alors les relations :

2 _
Op = B
J_]:Bz
2

ol=G
o2

Op =F

En injectant les relations [A1-12] & [A1-16] dans I’équation [A1-9], on obtient]’incertitude

sur la surface nette du pic:



R TSR )
= [G+— G—>F | B +|>»F| B,+\|B,—B) .
Os | +(??G)‘ [\” ; :J 1+t\§ i ‘+( 2 1)[ ) ) »
| %

-
5 £

A

(A1.18)

L’incertitude sur la surface nette du pic dépend du nombre total de coups dans la région
d’intérét, du nombre de coups dans chacun des canaux composant la région d’intérét, ainsi
que du nombre de coups du fond continu de part et d’autre de la région d’intérét.

1.4. Calcul de la surface des multiplets

Pour calculer la surface des multiplets, le logiciel ajuste les pics, c¢’est-a-dire qu’il cherche
a ajuster un modéle mathématique de gaussienne avec les différents points constituants le
pic. Ainsi la surface sera donnée par la surface théorique de la gaussienne dont les
parametres vont étre ajustés pour lisser au mieux les pics constituant le multiplet. Pour
réaliser ceci, on utilise la méthode des moindres carrés. On suppose qu’il existe une
fonction F telle que :

F(x;.00,04,....,0,)) = ¥, (A1.19)

ou xiest le numéro de canal, yile nombre de coups dans le canal xi et o, les paramétres
du modele servant a ajuster la fonction. La grandeur :

2 =>wly, - Flx.e,)F (AL.20)
doit étre minimale.

Avec Wi : poids de I’ieme point dans la région d’intérét
Yinombre de coups dans le canal i apres soustraction du fond continu

g o s : . . 6X?_ .
Pour que la valeur y~soit minimale, il faut réaliser la condition E_O quelque soit a. .

F(x,)=hexp (i —E) (A1.21)
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