Al dghal jRagall 45 30 30 4y ) ggaal)
République Algérienne Démocratique et Populaire
Ministére de L'Enseignement Supérieur et de la Recherche Scientifique

r—
>

Université Ferhat Abbas Sétif 1

UNIVERSITE FERHAT ABBAS - SETIF1
FACULTE DES SCIENCES

THESE

Présentée au Département de physique

Pour I’obtention du diplome de

DOCTORAT

Domaine : Science de la matiéere
Filiere: Physique Option: Génie et physique
subatomique
Par

DJABOU Rihab El Houda

THEME

Développement des méthodes de microanalyses par
spectrométrie gamma a bas bruit de fond en vue des
applications environnementales

Soutenue le 22/12/2022 devant le Jury:

CHAOUI Zine-EI-Abiddine  Professeur  Univ. Ferhat Abbas Sétif 1 Président
BELAFRITES Abdelfettah  Professeur  Université de Jijel Directeur de thése
GROETZ Jean-Emmannuel M.C/HDR  Univ. Franche-Comté Besancon Co-Directeur
OUNOUGHI Nabil M.C.A Université de Jijel Examinateur

BOUKHENFOUF Wassila M.C.A Univ. Ferhat Abbas Sétif 1 Examinateur






Remerciements

Une partie de ce travail a été réalisée au sein du Laboratoire Chrono-Environnement (LCE)
UMR, CNRS 6249 de I’Université de Bourgogne Franche-Comté, suite a 1’obtention d’une
bourse dans le cadre du Programme National Exceptionnel (PNE). Le reste du travail a été
effectué au nivaux du Laboratoire de Physique des rayonnements et Applications (LPRA) de
I’Université de Jijel. Mes plus chaleureux remerciements et ma profonde gratitude a mon
directeur de thése, M. Abdelfettah BELAFRITES Professeur a I'Université de Jijel pour avoir
accepté de m'encadrer pour la réalisation de cette thése de Doctorat en Génie Subatomique et
m’avoir dirigé durant la période de réalisation de ce travail. Ses conseils avisés, sa
disponibilité, son dynamisme et sa patience pour la recherche qui m’ont fait une aide
inestimable.

Mes remerciements les plus respectueux vont également a mon co-directeur de these, M.
Jean-Emmanuel Groetz Maitre de Conférences (HDR) a I’Université de Bourgogne Franche
Comté pour m'avoir chaleureusement accueilli dans son groupe. Il fait aussi ’objet de ma
reconnaissance la plus profonde, pour leur aide précieuse et leur sollicitude. Il a contribué a
I’épanouissement de ce travail. Je tiens également a remercier tous les membres du laboratoire
Chrono-Environnement qui ont contribué de pres ou de loin a I’¢laboration de ce travail, tout
particulierement M. Christophe MAVON.

Je remercie vivement M. Zine-El-Abidine CHAOUI Professeur a I’université de Sétif-1, pour
I’honneur qu’il me fait d’avoir accepté de présider le jury de ma soutenance. Je tiens aussi a
exprimer mes remerciements les plus sincéres également aux membres du jury, Mme. Wassila
BOUKHENFOUF Maitre de Conférences Classe A a I'université de Setif-1 et M. Nabil
OUNOUGHI Maitre de Conférences Classe A a l'université de Jijel, qui ont bien voulu
évaluer mon travail. Je remercie egalement mon Professeur Ahmed BOUCENNA, ainsi les

enseignants qui ont contribué a I’amélioration de ma carriére.



DEDICACE

Ce travail est deéedieé,

A ma source de bonheur, mes trés chéres parents, qui m'ont encouragé a
aller de (avant et qui m'ont donné tout leur amour et des grand sacvifices
pour prendre mes études. Auxquels je dois ce que je suis. Que dieu les
protége, (homme qui a tout fait pour moi, sans aucune hésitation, mon
Pere « DJAMEL » et la plus courageuse femme dans le monde, mon

cocktail magique de courage et de la tendresse, ma Meére « FATMA »,
A ma grand-mére et [a mémoire de mon grand-pére,
Mon grand frére « Abdessamed »,
Mon cher fiancé « Nadjemddine BOUDJELLAL »,
Mon pote fréve « Elwalid A. Rahim »,
Mes sceurs damour « Khawla, Dounya et Aridj »

Et surtout mes anges « Ilyne, Lamis et Moaiz », ceux qui ont partage avec
moi tous les moments d’émotion lovs de la réalisation de ce travail. Ils
m'ont chaleureusement supporté et encouragé tout au long de mon

parcours.

A toute ma famille, mes proches, mes amis qui je souhaite plus de succes et

surtout plus de bonheur.

« Ribhab &Wouda »



Sommaire

Introduction

Introduction Générale 1

Chapitre 1

Notions fondamentales sur la radioactivité

00 1T [T A o o TP 4
1.2 Découverte de 1a radiOaCtiVIte ............ccovviiieeirercce e 4
1.3 Radioactivité dans I’envIrONNEmMENL ...........c.cecuiiriireiieieeieieeeeeteete e st see e e se e eresresse s s e esseseenas 5
1.3.1 RAAIOACHIVILE NALUIEIIE ...t 5
1.3.2 RadioactiVité artifiCIElle ..........ccceveieiieeeeesee e 6
1. 4 Filiations radioactives et équilibre SECUIAITe ...........cooieuriirniieee s 7
1.5 Les unités de mesure de 1a radioactiVite ............ccoeeeieeieriniicceesecee e 10
1.5. 1 Le DECqUETEL (BQ) ..ottt 10
1.5, 2 L8 GraY (GY) ottt ettt ananaee s 10
1.5, B LE SIBVEIT (SV) ottt ettt 10
1.5, 4 L CUME (C) tuveiiiieieieieieisise ettt s bbbt s e s s e 11
1.6 Matériaux naturellement radioactifs (NORM) .........cccociiiiiiiciecceee e 11
1,61 POTASSIUIM ...oeiiieieiiccie ettt ettt s et ses st ses e nnsee 12
1.6.2 L uranium naturel et Ses deSCENTANTS ..........ccceeuriririieeieieirreeee s 12
1.6.3 Famille du TROFUM (P32TH) .o 14
1.7 Radioactivité naturelle et exploitation MINIEre ...........ccvvieiereieiciecee e 14

Chapitre 2

Généralité sur le phosphate

2. L INEEOTUCTION et e e et e et e et e et e et e e e e et eaeeeaaeesaeesaeeeeeeneeeneeeneeesaeesaeeene 16

2.2 Phosphore et PROSPRNALE .........c.ooveveeiiieceeeee ettt ne 16



Sommaire

A BN 11 (o 4 o =TT 17
2.4 Phosphate dans 1€ MONGE ..........c.ceueueieccecccce et 18
2.5 Exploitation et le traitement MINIEE ..........ccciiiiiiieesre e 20
2.6 PROSPNALE AIGEIIEN ...ttt bbbttt 23
2.7 ENQGrais PROSPNALEE ..ottt 23
2.8 La radioactiVité et 1e PROSPNALE..........cccriiuriiere e 24

Chapitre 3

Meétrologie des rayonnements gamma par spectrométrie

K200 [ 11 0o o3 o] o PR TUSRUTUTURUSTRT ST 26
3.2 Evaluation de 18 FadiOACHIVITE ...............coo.oveeereeeeeeeeeeeeeeseeee e eesee s sesess s seensesnens 26
3.3 50Urces des PROtONS QAIMMEA.........c.cociviririeirieieiereiete ettt b bbb b seseseaas 26
3.4 INteractions PROLON-MALIEIE ............cocvvieieieicieicereeee ettt 28
3.4.1 Effet PROLOBIECTIITUE .....c.cvieeei ettt 28
3.4.2 EFTEE COMPLON. ..ieiiii ettt 30
3.4.3 Création A PAITES ......ocvveiiieeeeieieiete ettt s bbb s bbbt ebeseseseseseanans 31
3.5 Sections efficaces totale d’ INLETaCtiON .........c.ccueveieieieieieeeeeteeee e 32
3.6 Atténuation des photons gamma et libre parcours MOYEN..........ccccouevererevririeeeerereiseesseeienen, 32
3.7 Technique spectrométrique de dEtECLION...........ccvvieierieveieieeece e 34
3.7.1 Types de dELECLEUS GAMMAL.....c.cvivieieeiereiiieietetetet ettt s s s s s s sesnas 35

a. Détecteurs & SCINTHIALIONS...........coviieeieee e 35

b. Détecteurs @ SEMI-CONUUCTEUIS .......c.eueueeriicieieieteisiseeieiete et sesseens 35

3. 7.2 Electronique d’aCqUISTHION..........ceiririeueeiirieieriieieie ettt sse ettt se e ssesenenenes 37

3. 8 La sensibilité de spectrométrie gamma et I’effet de Matrice........covvveerereveeceevereiseeceenen, 39
3. 8.1 Probleme de GBOMELIIE ........cooveveeieeeeeeeeeee ettt 39
3.8.2 Pertes de COMPLAGE .....ocvviiiiieieieiee ettt b e bbb bbb b s s s aeaas 39
3.8.3 EfTEL B MALIICE ...ttt 39
3.8.4 ANAIYSE 08 SPECIIES ...ttt s bbb sese s s nnnas 40
3.8.5 ANAlYSE QUANITALIVE ...ttt ee 42
3.9 ANAIYSE QUANTITALIVE ......vvieiiicece ettt b bt s s s s 43
3.9. 1 lIMIte A UETECTION. ......cueeeieeeieieirse ettt 44



Sommaire

3.9.2 Améliorer la sensibilité de dEtECTION ..........ccveeveiririiccee s 45
3.9.3 Méthode a I’aide de SOUIrCes GtalONS.........ccceveverieiiiieriieisieesee et 45
3.9.4 Méthode numeérique par simulation Monte-Carl0............cccevvivivirivieeieeeeeee e 46
3.10 Etalonnage du dispositif de MESUIE ULTTISE .............oovevveeveeeeeeeeeeeeee s 47
3.10.1 Le standard d’étalonnage (IAEA-44T) .....ccoviriiieiennnieeeesse et 47
3.10.2 EtalONNage €N ENEIGIE ......o.cueeieeirecieereeiei ettt 49
3.10.3 Etalonnage en effiCaCite............ccoeveuereveiereiccccccceeece e 50
3.10.4 Etalonnage de la largeur & mi-hauteur des PICS ...........oovevvreeeeeeeereeeeseeeesse s, 53

Chapitre 4

Résultats et discussion

4.1 INEFOTUCTION ...ttt bbbttt e s e s s e e e ss s s s e s esesesesesesesesesnsnnas 54
4.2 MGtEriel €1 MEINOUES..........ccveveiriieccee ettt bbb s 54
4.2.1 ZONE A'BLUTR.......c oottt ettt ettt nns 54
4.2.2 Procédés de traitement des phosphates, du minerai aux produits marchands ................ 55
4.2.2.1 LAVOIE SECNE....oiieeiecteecee ettt 56
4.2.2.2 LaVOIE NUMIE ..ot 56

4.2.3 Mesures par SPECtrOMELIie GAMMA .........cccceueveueueueeieeeeeeeee et 57
4.2.3.1 Détecteur HPGe de tYPe PUILS .....c.eeieiiieeieee et e 57
4.2.3.2 DELECLEUN BEGE......ociiiieiieieeise ittt 59
4.2.3.3 Préparation des 6Chantillons .............cccocueeiiiicieeescce e 59

4.2.4 ACtivités de Z°Ra, “2TN €1 K ... 60
4.2.5 DO0SES A8 FAAIALION. ......coveieieeeieieirisiceie ettt ettt s et esnns 60
4.2.5.1 Débit de dose absorbée (D) et dose efficace annuelle (AED) ........ccccooeeererennnnee. 60
4.2.5.2 Exceés de risque de cancer sur la durée de vie (ELCR) ......cccoooveeeviveeccereree 61
4.2.6. Indices de danger de radiation ..............ccccueueueeieicecccee e 62
4.2.6.1 Activite équivalente du radium (Raeg) «...ceeeeeerreereerrieeeeiniereinieeieeeeeeeeseeseeeseeeee 62
4.2.6.2 Indices de danger externe et interne (Hex, Hin) «oeveveeeeeeecccceesseen 62
4.2.6.3 Indice de niveau représentatif Iy ..o 63

4.2.7 L& 18AON PZ2RMN c.oooovovvvvveveeoossssssssssssses s ssssssssssssssssss s ssssssssssssssss s ssssssnes 63
4.3 RESUIALS BT QISCUSSION .....evviiicecie ettt s st snas 64

~ il ~



Sommaire

4.3.1 Evaluation les activités des radionucléides dans les minerais de phosphate et les

ENGIaIS BN AIGEIIE ...t 65
A.3.1. 1 ACTIVITES ..ottt s e 66
4.3.1.2 RiSQUE radiOlOQIGUE ......cvvveveeeieiiiiiceeerete ettt 69
4.3.2 Effet des traitements miniers du phosphate sur la radioactivité naturelle.................. 70
4.3.2.1 Effet des traitements par voie séche sur la radioactivite ...............ccoeveernicnniennes 71
4.3.2.2 Effet des traitements miniers humides sur la radioactivite ............ccocceovvcerncennes 72

4.3.2.3 Comparaison entre I'effet des traitements miniers secs et humides

0T R = To [ o (ox £ 1V 1 1= OSSR USRI 73

Conclusion

Conclusion Générale 76

Références bibliographigues

Références 78



Liste des figures

Figure 1.1 :
Figure 1.2 :

Figure 1.3 :

Figure 2.1 :

Figure 2.2 :

Carte des nucléides
Schéma de désintégration du Potassium-40

Familles radioactives naturelles de °®U, **U et **?Th
Caractéristiques de phosphore

Gisements economiques et potentiellement de phosphates du monde

Figure 2.3 Carriére d’exploitation de Phosphates de Djemi Djema Ouest, Djebel Onk,

Figure 2.4 :

Figure 3.1 :

Transmission de la contamination radioactive

Spectre électromagnétique

12

14

17

25

27

Figure 3.2 : L'émission successive de photons gamma lors de la désexcitation de I'état initial

Figure 3.3 :

Figure 3.4 :
Figure 3.5:
Figure 3.6 :
Figure 3.7 :
Figure 3.8 :
Figure 3.9 :
Figure 3.10
Figure 3.11
Figure 3.12
Figure 3.13

Figure 3.14

I'état final

27

Prédominance des interactions photons-matiere en fonction de I'énergie du photon

en MeV et du numeéro atomique, Z, du matériau
Schéma représente 1’effet photoélectrique

Effet Compton

Creéation de paires

Probabilités des trois processus

Coefficients massiques d’atténuation totale et partielle pour le plomb
Les différentes configurations géométriques des détecteurs germanium
: Electronique d’acquisition

: Spectre gamma type

: Définition de la résolution d'un détecteur

: Angle solide de détection

: Schéma représentant le seuil de décision SD et la limite de détection LD

29

29

30

31

32

34

36

38

41

43

44

45



Liste des figures

Figure 3.15 : Spectre expérimental du standard de référence IAEA-447

Figure 3.16 : Droite d’étalonnage en énergie donnée par le logiciel Génie 2000

Figure 3.17 : Courbe d’étalonnage en efficacité expérimentale pour le détecteur DEMON
Figure 3.18 : Courbe d’étalonnage en efficacité expérimentale pour le détecteur BEGE

Figure 4.1 : Zone d'étude avec I'emplacement des mines

Figure 4.2 : Lignes de traitement dans l'usine de traitement miniére de la mine
de phosphate de Djebel Onk

Figure 4.3 : Représentation schématique en 2D du détecteur HPGe de type puits
Figure 4.4 : Représentation schematique en 3D du détecteur BEGe

Figure 4.5 : Tubes et boites de Pétri utilisés pour les mesures gamma

Figure 4.6 : Activités des radionucléides ?°Ra, ?**Th et *°K contenus dans les minerais

de phosphate et des échantillons d'engrais granulaires en Bq kg™

Figure 4.7 : Activités du ®Ra, du **Th et du “°K par voie séche en Bq kg, ou I'axe

des x représente les différentes étapes du processus de séchage

Figure 4.8 : Activité du ??°Ra, **Th et “°K pour la voie humide

Figure 4.9 : Activité du %*’Rn en traitement séches et humide

Figure 4.10 : Comparaison entre les activités de “°Ra, ***Th et °K dans les étapes
Seches et humides

48

50

52

52

55

56

58

59

60

67

71

73

74

75



_ Listedestableaux

Tableau 2.1 : Production mondiale de phosphate naturel, 1999 .......................ool. 19
Tableau 2.2 : Consommation mondiale de phosphate naturel en application directe............ 20

Tableau 3.1 : Résolution (en keV) d’un détecteur germanium dans les trois configurations 35

Tableau 4.1: La densité et les distances de recul du Radon ??Rn dans divers

SN 140) 11015300153 11 64

Tableau 4.2 : Concentrations d'activité mesurées par les détecteurs HPGe de type puits et

Broad-Energy BEGe pour tous les échantillons..........................coon. 65

Tableau 4.3 : Les activités spécifiques du **Ra, %*2Th et “°K dans les types de minerais du

phosphate et les fertilisants utilisés en Algérie ................coooiiiii.. 67

Tableau 4.4: Les activités spécifiques de ?*°Ra, %**Th et “°K dans phosphate ores dans

plusieurs pays du MoNde. ......cco.ovuiiiiinii i 68

Tableau 4.5 : Les activités spécifiques de °Ra, %?Th et “°K dans les engrais phosphatés

utilisés dans plusieurs pays du monde..............cooveiiiiiiiiiiiiineeee, 68

Tableau 4.6 : Doses de rayonnement et indices de risque pour différents types de minerais du

phosphate et les fertilisants utilisés en Algérie.............covviiiiiiiiiniininnnn. 70

Tableau 4.7 : Concentrations d'activité dans chaque étape du traitement minier de la voie
SECNE BN (BG-KG ™).ttt 72
Tableau 4.8 : Concentrations d'activité dans chaque étape du traitement minier de la voie
humide en (BO-KG ™). .. e 73



Liste des acronymes et abréviations

NORM : Naturally Occuring Radioactive Materials
TENORM : Technologically Enhanced Naturaly Occuring Radioactive Materials

RNR : Radioactivité Naturelle Renforcée, terme retenu dans la réglementation francaise
actuelle.

HPGe : High Purity Germanium

BEGe : Broad-Energy Germanium

D : Dose

AED : Annual effective dose

Raeq : Radium equivalent activity

ELCR : Excess lifetime cancer risk

Hex : Indices de danger externe

Hin : Indices de danger interne

I+ : Indice de niveau représentatif

Sv : Sievert

Bq : Becquerel

Gy : Gray

UNSCEAR : United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation
Eg : Energie de la bande interdite (eV)

FWHM : Full Width at Half Maximum

PR : Roche Phosphatée

PN : Phosphate naturel

PNAD : Phosphate naturel appliquée directement
FERPHOS : Société Nationale du Fer et des Phosphates

SOMIPHOS : Société des Mines de Phosphates



INTRODUCTIONJ




Introduction Générale

Introduction Générale

L'évaluation de la radioactivité dans notre environnement permet de déterminer I'exposition
de la population aux rayonnements. La présence de radionucléides naturels dans le sol dépend
de la formation du sol, c'est-a-dire de la géologie de la région, ainsi que des autres éléments
comme des activités humaines dans la région, principalement l'utilisation d'engrais dans

I'agriculture [1].

Le minerai de phosphate est une riche source naturelle d'uranium et de thorium dans la cro(te
terrestre. Cependant, le role des phosphates dans le cycle de la vie est crucial surtout avec
I'importance des engrais phosphaté pour 1’assurance d'alimentation de la population.
Actuellement dans le monde, il n'y a pas d'alternative que les roches phosphatées comme
matiére premiére pour produire des engrais phosphaté et pour cette raison, la demande de
phosphate augmentent au fur et a mesure que la population mondiale augmente. Environ 90 %
de la production mondiale de phosphate est convertie en engrais [2]. L’industrie des engrais et

la plupart des produits commercialisés contiennent plus de 30 % de P2Os.

Pour répondre a cette exigence mondiale, la plupart des minerais de phosphate subissent un
enrichissement par lavage, tamisage et decarbonisation etc. Le sous-sol algérien contient des
ressources minérales et des substances utiles telles que le fer, le plomb, le zinc, le cuivre, les
sulfates et les phosphates. Djebel Onk est le plus grand gisement de phosphate en Algérie,
avec environ 2 milliards de tonnes de phosphates, son district appartient au bassin de Gafsa
Metlaoui Onk. Le rayonnement gamma naturel étant le principal contributeur a la dose
externe de la population mondiale, I'évaluation de sa dose revét une importance particuliére
[3-5].

Dans un premier temps, 1’objectif de ce travail de recherche était d'étudier les niveaux
d'activité gamma de radionucléides naturels afin de déterminer les doses de rayonnement et
les risques radiologiques potentiels associés, dans plusieurs types de minerais de phosphate
sédimentaires, qui ont été recueillis dans deux zones miniéres différentes en Algérie. En plus,
des échantillons d'engrais provenant des marchés locaux et 1’autre importés afin de comparer
et de verifier la transmission et la persistance de la contamination radioactive des minerais de

phosphates aux engrais phosphatés.
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Dans un deuxieme temps, une étude complémentaire a été effectue, afin de répondre aux
préoccupations posees, concernant I'influence des processus de traitement sur la radioactivité
dans l'usine du mine de phosphate par I'évaluation des activités des NORM pendant la période
de traitement des minéraux dans les mines, par prélevement des échantillons a chaque étape

d’exploitation miniére, selon les deux processus de traitement (sec et humide).

Le manuscrit de cette thése est articulé autour de quatre chapitres. Le premier chapitre aborde
I’état de connaissance en matiére des notions physiques relatives a la radioactivité naturelle ou
artificielle ainsi que les différents processus de dosimétrie des rayonnements ionisants, en
exposant les différents problemes rencontrées au cours de la mesure de radioactivité.

Le deuxieme chapitre, décrit un état d’art sur la matiére étudiée, par une recherche
bibliographique sur le phosphore et le phosphate, ses exploitations et ses traitements miniers,
I’utilisation de ses produits dans différents domaines surtout les engrais et sa relation avec la
chaine transmission de la contamination radioactive dans 1’environnent. Suivi également
d’une présentation des gisements économiques et potentiellement de phosphates de 1’ Algérie
et du monde.

Le troisieme chapitre est consacré a la description de la technique de spectrométrie gamma
avec les principaux équipements et techniques installées autour, sa mise en ceuvre et la mesure
des basses et ultra basses activités, ainsi que la métrologie des rayonnements gamma par cette
méthode de détection. Le premier spectromeétre est basé sur un détecteur de type planaire
Broad-Energy Germanium BEGe du laboratoire Chrono-Environnement, le deuxieme est doté
d’un détecteur au germanium de haute pureté a trés bas bruit de fond (Hyper pur HPGe) a

configuration puits installé au laboratoire souterrain de Modane.

Le quatrieme et dernier chapitre est centré sur les résultats obtenus de la métrologie de la
radioactivité environnementale que 1’on retrouve dans les NORM et TENORM. Ce sont donc
les radionucléides comme “°K, ?*Ra (**’Rn) et ***Th ayant retenu notre intérét pour
déterminer les parametres radiologiques (D, AED, Rae, ELCR, He, Hin et I,,) dans des
phosphates d’origine algérienne et des engrais utilisés en Algérie, ainsi que leurs impacts
environnementaux et sanitaires également, ils ont été comparés a nombre de résultats publiés
et provenant de I’ensemble de la planéte et la discussion a été menée a I’instar de ceux

reportés dans la littérature.

Enfin, les principaux résultats de cette étude ont été analysés et discutés selon les limites
recommandées par 'UNSCEAR.
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La conclusion synthétise les principaux apports de la thése et dégage les possibilités d’étendre
cette étude a d’autres échantillons environnementaux de différents sites a travers notre
territoire. Comme perspective, nous allons étudier les différents rejets miniers durant le

processus de traitement a travers les deux voies seéches et humide pour évaluer I’impact

radiologique des rejets sur I’environnement.
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Chapitre 01 Notions fondamentales sur la radioactivité

1.1 Introduction

En physique subatomique, la plupart des noyaux d’atomes sont stables dans la nature.
Cependant, certains atomes ont des noyaux instables en raison d'un exces soit de protons, soit
de neutrons, ou un exces des deux. Ils sont décrits comme radioactifs, et sont appelés radio-

isotopes ou radionucléides [6].

Un noyau radioactif se désintegre spontanément vers d'autre noyaux, ces derniers pouvant étre
stable ou non. Par exemple, l'uranium-238 se transforme en une succession de différents
noyaux radioactifs jusqu'a ce qu'il atteigne une forme stable, le plomb-206. Cette transition
définitive d'un atome radioactif a un autre type d'atome est nommee désintégration. Elle est
accompagneée de I'émission de différents types de rayonnement. Un élément chimique peut
avoir plusieurs isotopes radioactifs et des isotopes non radioactifs par exemple, le carbone-12
(six neutrons) n'est pas radioactif, mais le carbone-14 (huit neutrons) est radioactif. Puisque la
radioactivité n'affecte que le noyau et non les électrons, les propriétés chimiques sont
déterminées par le nombre d'électrons d'un isotope radioactif qui est le méme que le nombre

d'électrons d'un isotope stable [7] .

1.2 Découverte de la radioactivité

En 1896, le physicien frangais Henri Becquerel annonce la découverte de la radioactivité.
Seulement quelques années plus tard, il a été reconnu que la désintégration des éléments
radioactifs est un processus exothermique. Par conséquent, la radioactivité naturelle des
roches produit de la chaleur, et la Terre n'est pas simplement un corps qui se refroidit, comme
Lord Kelvin I'avait supposé dans ses calculs.

Les découvertes de Becquerel ont attiré I'attention de plusieurs jeunes scientifiques, parmi
lesquels Marie (Manya) Sklodowska qui est venue a Paris en 1891 de sa Pologne natale pour
étudier a la Sorbonne. Aprés que Becquerel ait rapporté ses découvertes sur les sels
d'uranium, Marie Curie décide de consacrer sa thése de doctorat a une recherche systématique
pour déterminer si d'autres éléments et leurs composés émettent des rayonnements similaires.
Son travail a été récompensé lorsqu'elle a découvert que le thorium est également un émetteur

actif de rayonnement pénétrant [8].
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En se tournant vers les minéraux naturels d'uranium et de thorium, elle a remarqué que ces
matériaux sont bien plus actifs que les sels purs de ces éléments. Cette observation importante
lui a suggéré que le minerai d'uranium naturel, comme la pechblende (uraninite), devait
contenir des émetteurs de rayonnement plus puissants que l'uranium. Pour cette raison, Marie
et Pierre Curie demandent une quantité de minerai d'uranium dans les mines de Joachimsthal
en Tchécoslovaquie et en 1898, cette recherche a finalement conduit a la découverte de deux

nouveaux élements actifs, qu'ils ont nommés polonium et radium.

Marie Curie a inventé le mot "radioactivité™ sur la base des émissions du radium. En 1903, les
Curie ont partagé le prix Nobel de physique avec Henri Becquerel pour la découverte de la

radioactivité [9].
1.3 Radioactivité dans ’environnement

Nous sommes constamment exposes a des radiations provenant de nombreuses sources. Une
telle exposition est une caractéristique permanente et inévitable de la vie sur Terre. Selon le
rapport du comité scientifigue des nations unies sur la recherche sur les effets des
rayonnements ionisants, environ 85% de I'exposition provient de sources naturelles. Nous
sommes aussi exposé aux rayonnements provenant des rejets dans l'environnement de
matiéres radioactives issues de sources artificielles, mais au niveau mondial, la contribution
de la source de rayonnement artificiel est d'un ordre de grandeur inférieur au rayonnement

associé a la radioactivité naturelle [7].
1.3.1 Radioactivité naturelle

Le rayonnement ionisant naturel présent sur notre planéte provient de nombreuses sources et
produit la plupart des matiéres radioactives qui nous entourent. Dans la nature, plus de 80
radionucléides existent a des concentrations détectables, et ils sont généralement divisés en

deux types, cosmique et terrestre [10].

Rayonnement cosmique : Il nous vient directement de I'espace sous la forme d'un
rayonnement de haute énergie. En 1912, Victor Hess découvrit ces rayonnements. Il est
essentiellement composé d'ions qui ont été dépouillés d'électrons parce gu'ils sont tres rapides.
Le passage des rayons cosmiques dans I'atmosphere produit des réactions nucléaires avec les
éléments atmosphériques et produit des radio-isotopes ou radionucléides cosmogéniques. Les

produits radionucléides d'origine cosmique sont *H, “C, 'Be B, ?Na, *Al, et *CI
5
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notamment, ils sont amenés a la surface de la Terre par la pluie, avec des demi-vies allant de
quelques minutes a des millions d'années. Cela dépend de nombreux facteurs tels que leur
taux de production, leur demi-vie et leur forme physique dans lI'atmospheére, ainsi que les taux
de mélange et les taux de dép6t atmosphérique a la surface de la Terre. lls participent a moins
de 1% de la dose efficace annuelle moyenne de radionucléides naturels quand le radiocarbone
¢ étant le contributeur principal de cette dose, représentant prés de cent pour cent [11].

Rayonnement terrestre : Il est naturellement présent dans la crodte terrestre et I'atmosphere,
dans le sol, les roches, I'eau, les océans, les plantes et les matériaux de construction. Ce type
de rayonnement provient de radionucléides appartenant a trois familles radioactives
naturelles, *®U, 2°U et **Th, qui sont les sources les plus importantes de rayonnement
ionisant sur Terre. Ces radionucléides se retrouvent en abondance avec un nombre et une
intensité décroissants du fait du phénomeéne de décroissance radioactive par le temps. Ils
représentent environ 83% de la dose efficace moyenne totale recue par la population
mondiale. Il existe aussi le radio-isotope naturel potassium “°K, qui représente environ 16%

de la dose efficace que la population mondiale recoit chaque année [12].
1.3.2 Radioactivité artificielle

Afin de répondre aux besoins de plusieurs applications dans de nombreux domaines, I'homme
a cherché a développer I'énergie cachée au cceur de la matiere, créant ainsi de nouveaux

éléments appelés radionucléides artificiels ou anthropogéniques.

Parmi ces secteurs, la médecine nucléaire est un contributeur majeur a l'environnement des
déchets nucléaires, les essais nucléaires militaires comme les essais de Reggane qui
conduisent a la présence de nombreux radionucléides dans l'environnement a travers ces
essais. Aujourd'hui, le césium 137 s'avére essentiellement étre un émetteur gamma artificielle
dans l'environnement. Et n'oublions pas les accidents nucléaires, qui ont également
énormément contribué a I'émergence de la radioactivité artificielle dans I'environnement
comme Tchernobyl en 1986 et Fukushima en 2011 [13]. De plus, l'utilisation de sources de
rayonnement dans de nombreuses applications industrielles non nucléaires (stérilisation,
contrble des piéces et soudures...) conduit a la présence de radionucléides artificiels dans

I'environnement [14].
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1.4 Filiations radioactives et équilibre séculaire

A T’échelle subatomique, les neutrons, les protons et les électrons peuvent étre considérés
comme des éléments fondamentaux de I'atome. La composition de noyau appelé nucléide, est
décrite en précisant le nombre de protons (numéro atomique, Z) et le nombre de neutrons (N)
dans le noyau. Le total de ceux-ci est le nombre de masse, A. Le graphe Z en fonction de N
pour tous les nucléides dont I'existence est connu aujourd’hui, la carte graphique des
nucleides (figure 1.1) [11].

Aujourd’hui, il existe 264 nucléides stables connus parmi un peu plus de 3000 nucléides,
ceux-ci définis par la ligne de stabilité centrale, colorée en noir sur la carte des nucléides
(figure 1.1). De chaque coté de cette trajectoire, le contour en zig-zag détermine les limites
des nucléides instables connus expérimentalement par Hansen en 1987. Ils deviennent
susceptibles de se désintégrer de plus en plus vite a mesure que I'on s'éloigne de la ligne de
stabilité [15].

-~ i T :E
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Figure 1.1 : Carte des nucléides [16].

Il existe quatre types principaux de désintégration radioactive :

- Désintégration alpha :

A A4 4
ZX — ,, Y+ He
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- Désintégration béta moins :

A A o

ZX - Z+1Y+ e+ Ve
- Désintégration béta plus :

AX — AY+et+

. 7-1 € TV,
- Capture électronique :

A - A
ZX +eT— Yty

Ou X et Y sont les noyaux initial et final, v et v, sont respectivement [I'antineutrino et le
neutrino de 1’électron. Les deux derniers ont une tres faible probabilité d'interaction avec la
matiere, ils sont indétectables mais ils justifient la conservation de 1’énergie avant et aprés la
désintegration. Le rayonnement y résulte de la désintégration d’un noyau produit a la suite
d’une désintégration o et B ou parfois seul dans certaines désintégrations. Il est émis par les
noyaux excités lors de leur transition vers I'état fondamental. L'énergie du rayonnement
gamma est comprise entre quelques dizaines de keV et 3 MeV. Contrairement aux autres
modes de désintégration, celui-ci ne modifie pas le nombre de protons ou de neutrons

(isomérie nucléaire).
A * A
ZX ? ZX + Y

Une filiation radioactive appelée aussi « série de décroissance radioactive », est une série de
désintégrations en cascade gue subissent quelques noyaux. Ces noyaux se désintégrent en des
noyaux fils pour donner de nouveaux noyaux fils. Ces désintégrations se poursuivent

successivement jusqu'a la production d'un noyau stable [17].

Chacune des désintégrations est caractérisée par sa propre constante de désintégration A, c'est-
a-dire la probabilité par unité de temps pour qu’un noyau se desintegre. Cette constante de

désintégration qui est liée a la période T (demi-vie), suivant 1’équation (1.1) :
Ai(s™h= LT—2 (1.1)

L'activité A d’une substance radioactive est sa vitesse de décroissance, et est donnée par la loi

fondamentale de la décroissance radioactive :
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A=|-—|= AN=2 Nge ™ = Aje (1.2)
Ou N est le nombre de noyaux radioactifs, Ng et A sont successivement le nombre de noyaux

et I’activité a I’instant initial, quand t = 0.

Dans le cas de la filiation a plusieurs corps radioactifs, un noyau Y; se transforme en un
noyau Y, avec une constante de désintégration A; et Y, donne a son tour un noyau Ys. Le

nombre N de noyau Y présents a I’instant t est donné par [7]:

dN;t(t) =-MN; (1.3)

dN;t(t) =M Ny -2, N, (1.4)

N, = 2200 (p=hat _ o-2at (L5)
A2y

L’équation (1.5) représente la décroissance des quantités de noyaux fils a I’instant t. Avec Njg
: nombre de noyaux Y; (i=1,2) au temps t=0 et en tenant compte de la condition initiale

N20=0, donc I’activité du Y est par définition :

Ay =M, N, = %(e"llt — ehat) (1.6)
Ay =22 A (eME— Mot ) (1.7)
Ax—Aq

Dans le cas d’une filiation a n corps, le nombre de noyaux peut étre obtenu en notant que le

nombre total de noyaux conservés a I’instant t :

N(t) + No(t) +...+N (t) = Ny (1) (1.8)

L’activité 4,, des n™ radionucléides est donnée par la relation (1.9) :

A, = ANy, (Cre™Mt+ Cye 2t + o + Cpe 0t (1.9)

Ou les coefficients Cq, C,..., C, sont donnés par le systéme d’équations qui porte le nom

d’équations de Bateman de la filiation. :

N jEi AL
Ci=14 l_[jinlj_jl_{i,L =123,.,n—1 (1.10)
/1.
C. =M. -2 111
n l_[j?fnlj_/-{n ( )

e Concernant I’équilibre radioactif, on a trouvé trois types :

- L’¢€quilibre idé€al, on y accede lorsque les activités des noyaux fils et pere sont égales ;
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- L’équilibre de régime, il est a considérer lorsque la période du noyau peére est un peu

supérieure a celle du noyau fils. Les activités de ces nucléides évoluent en restant dans un

. s . A 2
rapport constant. L’activité du noyau fils est reliée a celle du pére par: A—l ~ o 2 P
2 271

- L’équilibre séculaire, il est atteint lorsque la période du noyau pére est tres longue par

rapport celles des noyaux fils. 1l est atteint apres 10 périodes du noyau fils : % ~ 1.

2

1. 5 Les unités de mesure de la radioactivité

Différentes unités sont utilisées pour mesurer les effets de la radioactivité et des

rayonnements ionisants : becquerel, gray, sievert et curie.
1.5. 1 Le becquerel (BQ)

Ce qui caractérise un échantillon radioactif est son activité, qui est le nombre de
désintegrations par seconde des noyaux radioactifs qu'il contient. L'unité d'activité est le
becquerel (symbole Bq). 1 Bg = une désintégration par seconde.

1.5.2 Le gray (Gy)

La quantité fondamentale est la dose absorbée D qui est définie comme étant le quotient de
I’énergie moyenne dE communiquée par les rayonnements ionisants de volume de masse

dm:

D=— (1.12)

L’unité de la dose absorbée est le gray (Gy) qui correspond a une énergie moyenne

communiquée de 1 Joule par kilogramme de matiére : 1 Gy =1 J kg™ et 1 Gy = 100 rad.
1.5. 3 Le sievert (Sv)

Les effets biologiques des rayonnements sur un organisme soumis a une exposition (en
fonction de sa nature et les organes exposes) sont mesurés en sieverts, et sont généralement

exprimées en tant que "dose équivalente” et "dose efficace".

10
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Si I’organe T est soumis & un rayonnement aux composantes R ayant des facteurs Wg
différents, la dose équivalente Ht est la somme des doses equivalentes de chacune des

composantes :

Hy => W, Dr o (1.13)

R
Son unité est le Sievert (Sv), ou Dt g est la dose absorbée moyenne dans 1I’organe ou le tissu
T du rayonnement R. L’unité de la dose équivalente est le Sievert (Sv) o J kg™ et 1 Sv = 100

rem.
1.5. 4 Le curie (Ci)

Le curie est la plus ancienne unité de radioactivité. Elle était définie comme I'activité d'un
gramme de radium, un élément naturel présent sur Terre avec l'uranium. Cette unité est
beaucoup plus grande qu'un becquerel car dans un gramme de radium, environ 37 milliards de
désintégrations se produisent chaque seconde. Par conséquent, un curie équivaut a 37
milliards de becquerels.

1.6 Matériaux naturellement radioactifs (NORM)

Certaines matieres radioactives se trouvent partout sur la cro(te terrestre. Ce sont les
radionucléides issus des chaines de désintégration de I'uranium et du thorium et du potassium-
40 (*K) (atomes instables qui émettent des rayonnements ionisants lors de leur
désintégration). Les matériaux présentant une radioactivité naturelle accrue sont
communément désignés par I'acronyme «NORM, Naturally Occuring Radioactive Materials»

ou «TENORM, Technologically Enhanced Naturaly Occuring Radioactive Materials».

Leur concentration dépend de la composition du sous-sol. Ils sont mesurés soit pour
déterminer les niveaux de rayonnement de fond, soit pour évaluer le niveau de contamination
résultant de l'activité humaine. Dans certains cas, la présence de NORM peut présenter un
risque pour la santé des personnes qui y sont exposées et avoir un impact significatif sur
I'environnement. C'est pourquoi des mesures préventives dans les industries connexes
(phosphate, sable et zircon, production de dioxyde de titane, traitement des eaux de surface,

géothermie, centrales électriques au charbon, production de métaux non ferreux, acier,

11
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thorium appliqué, industrie pétroliére et gaziére, terres rares et exploitation miniére, etc. sont

nécessaires, afin de minimiser les risques pour I'nomme et I'environnement [11].
1.6.1 Potassium

Le potassium naturel comprend trois isotopes (*°K, K, *K), dont *°K est le seul isotope
radioactif avec une abondance isotopique naturelle de 0,0118%. Les modes de désintégration
béta et par capture d'électrons vont de “°K & “°Ca (89,28%) et “°Ar (10,72%), respectivement

(figure 1.2), ce dernier émettant ensuite un photon gamma a 1460,8 keV.

Le potassium dans les roches est principalement concentré dans le feldspath potassique et le
mica. Sa distribution dans les roches et les sols altérés est déterminée par la destruction de ces
roches hotes. Déterminée par la fragmentation de ces minéraux hotes. Le potassium est

soluble dans la plupart des cas et il est perdu en solution lors des intempéries [17].

4K (0.0119 %)

[B] 10.47 %

K-Capture] 0.2 % [3(1.314 MeV) |

“Ar* 89.33 %

y (146 MeV) |

“Ar

403

Figure 1.2 Schéma de désintégration du Potassium-40 [17].
1.6.2 L’uranium naturel et ses descendants

L'uranium naturel est principalement composé de 22U, U et 2*U (générés dans la chaine de
désintégration de **U), et les rapports isotopiques naturels sont respectivement de 99,2745%,
0,7300% et 0,0055%.

12
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Famille de Pactinium (**U) :

Cette famille utilise I'uranium-235 comme précurseur, et sa demi-vie est la plus longue de la
famille : 7,13 10® ans. Cette chaine naturelle est caractérisée par un nombre de masse A=
4n+3 (avec n compris entre 51 et 58). La figure 1.3 montre les différentes descendances %°U,
leurs schémas de désintégration et leurs périodes respectives. Son descendant direct est le
231Th avec une période de 25,6 heures, il peut donc étre équilibré avec le radionucléide parent
2%, Le radionucléide obtenu aprés la désintégration du %*'Th est le ?*'Pa de période 3,25 10*

ans, qui est un émetteur alpha.

La demi-vie du **’Ac obtenu aprés désintégration du 2*'Pa est de 22 ans 98,8% des particules
ont une énergie maximale de 45 keV. En effet, ce dernier est associé a ?’Ac, car son cycle est
trés court, seulement 18,6 jours. Les raies gamma les plus intenses émises par " Th sont 50,2
keV (8,50%) et 236 keV (11,2%). Le reste de la chaine est constitué de radionucléides a
courte période donc en équilibre avec 1’Ac. Au bout de la chaine, on trouve l'isotope du
plomb stable *’Pb.

Famille de uranium (**®V):

La famille de I'uranium-238 comprend de nombreux isotopes générés et transformés lors de la
désintégration. Le nombre de masse de cette famille peut étre exprimé par A= 4n+2 (avec n
compris entre 51 et 59). 1l commence par 2*U, & une demi-vie de 4,49 10° ans et se termine

par l'isotope stable 2°°Ph. Le diagramme de filiation est illustré & la figure 1.3.

Dans la chaine d’?*®U on dénombre au total respectivement 8 désintégrations alpha et 6
désintégrations béta (figure 1.3), généralement associées a une désexcitation gamma du
noyau. En général, I'uranium et ses descendants sont dans un équilibre séculaire approximatif
a long terme, principalement en raison des processus de météorisation et d'altération au fil du
temps en raison des différentes mobilités spécifiques des radionucléides le long de la chaine

de désintégration.

13
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émission alpha

[——1
émission béta -

Figure 1.3 Familles radioactives naturelles de *®U, U et %*Th [17].

1.6.3 Famille du Thorium (***Th)

Le thorium est un élément faiblement radioactif. A I'état naturel le thorium se compose
uniquement du thorium-232 (***Th) isotope unique avec une demi-vie d'environ 14 milliards
d'années. Il est moins actif que lI'uranium, représentant en moyenne 8 a 12 ppm de la crodte
terrestre. Un gramme de thorium et ses sous-produits émet 17400 photons gamma par

seconde.
1.7 Radioactivité naturelle et exploitation miniére

Sur Terre, I'exposition des personnes aux rayonnements ionisants provient principalement des
rayonnements externes et internes associés aux sources radioactives naturelles présentes dans

toute la cro(te terrestre en quantités variables [18].

Cependant, des différences significatives apparaissent dans les radio-isotopes naturels
détectés et leurs concentrations selon les caractéristiques géologiques et biologiques de la
zone, par exemple l'existence d'installations en exploitation ou fermées qui produisent ou

conservent des matieres radioactives d'origine naturelle, ajoutées a divers gisements et
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minerais riches en uranium et en phosphate. 1l est également possible de modifier localement
les niveaux d'activité de ces isotopes ou éléments naturels, rendant I'environnement surexposé
par rapport a l'original : il s'agit alors d'un probleme de radioactivité naturelle techniquement
augmenté impliquant des doses collectives et individuelles comparables aux doses de

radioactivité artificielle émises par les pratiques nucléaires non accidentelles.

La totalité des radioactivités naturelles technologiquement renforcées provient des industries
extractives, d'extraction des minerais et des ressources géologiques et les étapes successives
de séparation, purification, transformation et utilisation des sous-produits et, dans certains cas
des produits eux-mémes Les enveloppes externes lisses définissent les limites théoriques de la
stabilité des nucléides, selon type de désintégration (fission spontanée, émissions promptes de

neutrons et de protons) [19].

La radioactivité naturelle techniquement renforcee justifie les inquiétudes quant aux effets
radioactifs de ces dispositifs sur le milieu environnant, ce qui justifie la surveillance
permanente des niveaux d'activité des radionucléides dans I'environnement et I'évaluation de

leurs effets radioactifs sur les étres humains et ’ensemble des étres vivants [14].
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Chapitre 02 Généralités sur le phosphate

2.1 Introduction

Depuis 1908, le physicien britannique Rayleigh avait découvert la présence d'uranium dans
les phosphates, et il a constaté que les phosphates étaient beaucoup plus radioactifs que la
plupart des autres roches [20]. En 1947, avec la possibilité d'utilisations pacifiques de
I'énergie nucléaire, il devient la base de nombreux travaux, notamment les travaux d'Herbert
en Afrique du Nord et les sédiments de McKelvey et ses collaborateurs aux Etats-Unis. Dans
une clarification importante, Davidson et Atkin en 1952 ont conclu ce qui suit [21]

- La radioactivité dans les phosphates sédimentaires sera liée au stade de dessalement de la

roche et est entierement imputable a lI'uranium et a sa descendance,

- Dans toute séquence phosphatée, la teneur en uranium peut varier d'un niveau de formation
a l'autre, et la couche la plus riche en phosphate n'est pas forcément la plus riche en

uranium,

- L'uranium contenu dans les principaux gisements mondiaux provient de I'eau de mer, mais
I'irrégularité de sa répartition dans les sédiments semble indiquer qu'une importante

redistribution s'est produite apres le gisement.
2.2 Phosphore et phosphate

Le phosphore est un élément chimique de numéro atomique 15 et de symbole P. Il appartient
au groupe des pnictogénes (groupe 15 du tableau périodique) (figure 2.1). Il se présente sous
plusieurs formes de couleurs différentes : blanc-jaune, rouge et violet-noir. Le phosphore
"blanc" tres pur est clair, plus communément de couleur ambrée, lIégérement malléable et a
une légére odeur. Les formes rouges et noires peuvent étre en poudre ou cristallines. Il est
abondant dans la crolte. On le trouve principalement dans jusqu'a 10% des minéraux des
roches éruptives dans les sols volcaniques, mais reste rare dans les sols formés de roches

sédimentaires, a quelques exceptions notables comme la marne éocene en Afrique du Sud
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Numére
atomique _"1 5 30,9737 =—— Mazze
melaire
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Nom ——— PHOSPHORE  wbiqu
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électronique | 15° 257 2D 35" 3p° phesphore rouge

Figure 2.1 : Caractéristiques de phosphore.
Le phosphate forme du phosphore lié avec des molécules d'oxygene [22]. La roche
phosphatée (PR) est un terme général decrivant les assemblages de minéraux naturels
contenant de fortes concentrations de minéraux phosphatés. Les dépbts sédimentaires ont
fourni 80 a 90 % de la production mondiale au cours de la derniere décennie. Il existe dans
des formations d'ages géologiques trés différents, avec une large gamme de compositions
chimiques et de formes physiques, qui se trouvent généralement dans des couches épaisses

relativement horizontales et peuvent étre trouvés moins profondément sous la surface.

Le phosphate est un constituant de ces roches agronomiquement importantes. Plus la teneur
en phosphate (P,Os) sous forme d'apatite est élevée, plus le potentiel économique du minerai
est important. Les facteurs importants pour la conversion chimique des PN en engrais sont les
carbonates libres, le fer, I’aluminium, le magnésium et les chlorures. Ils ne sont généralement

pas importants lorsque la roche est utilisée pour une application directe [22].
2.3 Historique

Le phosphore a été extrait pour la premiere fois de l'urine humaine en 1669 par I'alchimiste
allemand Henning Brandt & Hambourg. Le nom choisi pour cette substance vient du mot grec
"phosphore", qui signifie "apporter de la lumiére". En 1769, le chimiste suédois Carl Wilhem
Scheele a découvert la présence de phosphore dans les o0s, ce qui a conduit au développement
rapide de méthodes d'extraction des os d'animaux. A la fin du dix-huitiéme siécle, le premier

engrais phosphaté largement utilisé n'etait que des os cassés, et au début du dix-neuviéme
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siecle, des fientes d'oiseaux ont été ajoutées. Depuis le début du vingtieme siecle, de trés

grands gisements ont été découverts aux Etats-Unis et en Afrique du Nord. La consommation

de phosphate augmente d'année en année [22].

2.4 Phosphate dans le monde

Dans le tableau 2.1 est donneée la production mondiale de phosphate naturel (PN) en 1999. Il

s'agit de I'année la plus récente pour laquelle des données fiables sont disponibles. Les quatre

principaux producteurs de PN (Etats-Unis, Chine, Maroc, Sahara occidental, et Fédération de

Russie) représentent environ 72% de la production mondiale. Les douze premiers producteurs

représentent plus de 93% de la production mondiale. Les 6 a 7% restants sont produits par une

vingtaine d’autres pays [23].

Pays Production (10° tonnes) Total mondial %
Chine 30754 21,1
Etats-Unis 40867 28,1
Russie 11219 7,7
Maroc et Sahara occidental 21986 15,1
Afrique du Sud 2941 2,0
Brésil 4301 2,9
Jordanie 6014 4,1
Syrie 2084 1,4
Sénégal 1879 1,3
Togo 1715 1,2
Tunisie 8006 55
Algérie 1093 0,8
Australie 145 0,1
Canada 350 0,3
Christmas Island 683 0,5
Colombie 4 <0,1
Egypte 1018 0,7
Finlande 734 0,5
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Inde 1623 1,1
Irak 415 0,3
Kazakhstan 900 0,6
Mexique 955 0,7
Nauru 604 0,4
Ouzbékistan 139 <0,1
Pérou 15 <0,1
Sri Lanka 30 <0,1
Venezuela 366 0,3
Vietnam 710 0,5
Zimbabwe 124 <0,1
Total mondial 145472 100

Tableau 2.1 : Production mondiale de phosphate naturel, 1999.

L'évaluation de la consommation mondiale du PNAD de 1975 a 1998 (tableau 2.2) montre
que la consommation totale de P,Os a diminué de 5,6 % a 1,4 %. Cela équivaut a une
production d'environ 1,5x10° tonnes. Environ 30% de P,Os en moyenne. Selon une autre
source, la consommation de PNAD est passee de 1,66x10° tonnes de P,0s en 1980 a 57x10*
tonnes de P,Os en 1998. Cela équivaut & un produit d'environ 19x10° tonnes avec 30% de
P,Os utilisé en 1998. La détermination de la quantité exacte de PNAD consommée montre
que le monde consomme moins de 2x10° tonnes chaque année. Dans I'ex-Union soviétique, la
consommation de PNAD est passée de prés de 0,9x10° tonnes de P,Os & environ 35x10*
tonnes en 1991. Son utilisation était auparavant approuvée par le gouvernement dans les
fermes collectives [24]. La figure 2.2 montre les gisements PN actuellement exploités, c'est-a-
dire les gisements récemment exploités et les gisements qui ont montré une valeur
économique potentielle. La consommation mondiale de phosphate brut va trés bien avec la
consommation d'engrais phosphatés, puisque pres de 90% du minerai est utilisé dans la
production d'engrais, en particulier le produit intermédiaire le plus important, I'acide
phosphorique [24].
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Pourcentage de la consommation mondiale|  Tonnage approximatif (millions
Année de phosphate (base élément nutritif) de tonnes a 30% de P,0s)
1975 5,6 4,8
1980 4,9 5,2
1985 4,0 4,5
1990 3,0 3,6
1991 1,7 2,0
1995 15 15
1998 1,4 1,5

Tableau 2.2 : Consommation mondiale de phosphate naturel en application directe [24]

® Gisements sédimentaires

= Gisements ignés
* Gisements insulaires

Figure 2.2 : Gisements économiques et potentiellement de phosphates du monde [25].
2.5 Exploitation et le traitement minier

La plupart des sites d'extraction de phosphate sont des mines a ciel ouvert, mais il existe
également des mines souterraines, généralement pour les gisements de magma et, dans
certains cas, pour les sédiments. L'exploitation a ciel ouvert se fait le plus souvent a l'aide

d'une excavatrice, si les sédiments se trouvent partiellement dans I'aquifere. Dans certains cas,
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il peut étre nécessaire d'extraire un minerai solide en effectuant des explosions pyrotechniques

pour retrouver le matériau.

Aprés des traitements plus ou moins complexes, le minerai de phosphate est rarement
suffisamment réactif pour étre utilisé directement dans le sol. Il doit généralement étre dissous
par l'attaque de l'acide. Pour convenir a l'industrie des engrais et a la production d'acide
phosphorique, le concentré a une teneur en P,Os supérieure a 30%, et une teneur minimale en
chlorures, sulfures et organiques, et un rapport Fe,O; + Al,O3 + MgO/P,0s inferieure a
environ 0,09% et CaO/P,0s inferieure & environ 1,60%. Pour répondre a ces exigences, le
composant minéral est libéré de la maniere la plus économique possible lors de la
concentration, puis autant d'impuretés libres que possible sont séparées physiquement et le
phosphate élémentaire est concentré [26]. Pour les minerais d'origine magmatique inchangée,
les probléemes de traitement sont généralement résolus par séparation par flottation de
I'apatite, de la néphéline apres broyage et du carbonate (dolomite, calcite). Pour les minerais
sédimentaires, le traitement des minerais nécessite des solutions plus primitives et souvent
plus complexes. Enfin, la méthode de traitement choisie dépend de la nature des impuretés et
de la localisation des impuretés au sein du phosphate élémentaire lui-méme (endogangue) ou
d'autres minéraux qui composent le minerai (exogangue). Une consolidation insuffisante du
minerai peut entrainer la libération de phosphate élémentaire a partir d'autres particules :
e Soit par voie séche et classification granulométrique (tamisage, sélection pneumatique) ;
e soit par voie humide en rendant le minerai argileux par débourbage et classification
granulométrique (tamisage, hydrocyclones, hydroclassificateurs). Il réduit également les
niveaux de chlore.
Si le minerai est dense ou contient un certain pourcentage de la masse dense, le procédé
débute par une ou plusieurs étapes de concassage dans les cas général. Des marches flottantes
sont souvent nécessaires pour séparer le quartz et les autres minéraux silicatés contenus dans
I'exogangue des éléments phosphatés. De temps a autre, les concentrés de flottation directe
sont lavés par flottation cationique pour éliminer le quartz fin résiduel. La flottation de la
gangue carbonatée a nécessité des années de recherche et a récemment atteint le stade
industriel en Chine, en Arabie saoudite (Al Jalamid), au Moyen-Orient et aux Etats-Unis,
ouvrant la voie de développement des gisements de gangue carbonatée, qui représentent les

trois quarts de la production mondiale [26].
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Différents procédés ont été testés: flottation inverse ou directe du phosphate, flottation
combinée anionique du carbonate et flottation cationique du phosphate. Des techniques de
séparation magnétique séche ou humide sont utilisées pour éliminer la magnétite de faible
intensité et les oxydes de fer paramagnétiques tels que I'nématite par une séparation
magnétique a haute intensité ou a gradient élevé. La calcination a moyenne température est
congue pour éliminer les matiéres organiques et la pyrite a Youssoufia au Maroc. A des
températures plus élevées entre 700°C et 1000°C, la calcination décompose les carbonates qui
sont ensuite récupérés par la chaux hydratée et I'oxyde de magnésium libre contenus dans
I'effluent du four et presque c’est le seul procédé qui élimine des impuretés contenues a
I’intérieur des éléments phosphatés. Ce processus complexe et énergivore est déja utilisé dans
quelques installations, comme a Djebel Onk en Algérie, mais deviendra de plus en plus
difficile a justifier avec le développement de la technologie de flottation et les restrictions sur
les émissions de CO,. Il présente également l'inconvénient de réduire la réactivité du

phosphate lors d'une attaque acide [27].

Figure 2.3 : Carriere d’exploitation de Phosphates de Djemi Djema Ouest, Djebel Onk,

Algérie [27].
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2.6 Le phosphate algérien

L'Algérie est I'un des principaux pays producteurs de phosphates, une substance importante
sur le marché et une matiére premiere pour plusieurs secteurs industriels. Les phosphates
algériens sont concentrés dans la partie nord-est du pays, principalement a wilaya, de Tébessa,
ou l'industrie miniéere est considérée comme I'un des piliers économiques du pays. La richesse

a été exploitée par la société miniére et phosphatée SOMIPHQS, filiale de FERPHOS.

La FERPHOS (Société Nationale du Fer et des Phosphates) est la plus société miniére
majeure en Algérie. Dans ses activités miniéres, on compte principalement I'exploitation des

phosphates, fer et pouzzolanes.

SOMIPHOS (Société des Mines de Phosphates) filiale de FERPHOS. Créé en janvier en
2005, suite a la reorganisation de FERPHOS spa, elle devient une société anonyme capitale
publique. Son but est de rechercher, développer, traiter, enrichir, transformer, acheminer et

vendre de phosphates et produits connexes ou analogique [28].
2.7 Engrais phosphatée

Le phosphore est un élément capital de la fertilisation du sol. 1l est indispensable a la
constitution de la cellule végétale. Cependant, sous la forme ou il se trouve a 1’état naturel
(phosphates apatitiques), il présente I’inconvénient d'étre difficilement mobilisable par les
plantes. Pour développer I'effet fertilisant de ces phosphates naturels, il faut d'abord les
amener a une forme qui soit assimilable par les plantes c’est pour ¢a dans le milieu agricole

on nomme souvent P,Os les engrais phosphatés, également dénommeés superphosphates.

Cette appellation P,Os vient sans doute du fait que la caractéristique la plus importante de ces
engrais est leur teneur en phosphore, qu'on exprime en général en termes de pourcentages de
P,Os. Les superphosphates sont obtenus par traitement des phosphates naturels par l'acide
sulfurique ou l'acide phosphorique, ou un mélange des deux. Le concentré de phosphate est
utilise a pres de 90% comme engrais, le reste est utilisé comme apport de phosphore dans
I'alimentation animale ou a d'autres fins, comme la production de phosphore eélémentaire en
chimie, indispensable pour fabriquer de fortes concentrations d'acide phosphorique (pureté

exigée par l'industrie agroalimentaire en tant que conservateur). D'autres utilisations incluent
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les conservateurs, les biocides, le traitement de I'eau et la métallurgie. De plus en plus de pays
producteurs de minerais, qu'ils soient grands producteurs (Maroc, Etats-Unis, Chine) ou
producteurs moins importants (Tunisie, Afrique du Sud, Brésil, etc.), investissent dans la
fabrication de produits finis, d'acide phosphorique et d'engrais phosphatés. La production
mondiale de minerai de phosphate était estimée a 181 Mégatonne en 2010 et a retrouvé des

niveaux observés avant la crise économique de 2008 qui a affecté le marché des engrais [28].
2.8 La radioactivité et le phosphate

La roche de phosphate est utilisée dans le monde entier pour la fabrication d'acide
phosphorique et de diverses marques d'engrais. On sait que les gisements de phosphate sont
généralement caractérisés par des concentrations accrues de radionucléides par rapport aux
niveaux naturels. L'extraction et le traitement de ce minerai de phosphate redistribue les
radionucléides dans l'environnement et les introduit dans les produits finis et les sous-
produits, (figure 2.4). L'acide phosphorique est une matiere premiére du superphosphate triple
(TSP), du superphosphate simple (SSP), du phosphate monoammonique (MAP), du phosphate
diammonique (DAP), des engrais NPK et du phosphate dicalcique (DCP) et contiennent des

radionucléides naturels issus des séries du thorium et de I'uranium, ainsi que du potassium.
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0 De l'eau et des sédiments aux poissons

9 De I'eau aux humains et aux plantes
9 Des cultures aux humains
0 Des sols aux animaux

9 Des animaux aux humains

(O Des engrais aux cultures et aux sols

0 Des phosphates bruts et des déchets de traitement minier
au sol et aux eaux souterraines

Du phosphates brut et des déchets de traitement minier
aux mineurs

Figure 2.4 : Transmission de la contamination radioactive.

La contribution de la radioactivité aux terres agricoles en raison de I'application d'engrais

phosphatés est la deuxiéme préoccupation du point de vue de la radioprotection. Cependant,

cette contribution n'est pas facilement quantifiable, car la quantité de radioactivité disséminée

avec les fertilisants dans les champs agricoles dépend de la quantité d'engrais utilisée, du type

de culture et de sa superficie.
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Chapitre 03 Spectrométrie Gamma et métrologie des rayonnements

3.1 Introduction

La présence de substances radioactives d'origine naturelle ou résultant de 1’action humaine,
justifient des expertises sur les niveaux d’activité des radionucléides dans I’environnement et
I’évaluation de leurs impacts radiologiques sur la population humaine. Les niveaux de la
radioactivité environnementale étant relativement faibles, il est nécessaire d’avoir un
dispositif de détection d’efficacité¢ suffisante grace a 1’essor de I’industrie des semi-
conducteurs qui a permis I’amélioration constante des détecteurs, en particulier les détecteurs
de GeHP de haute résolution. La spectrométrie gamma reste un outil idéal pour déterminer, la
radioactivité environnementale, avec une précision suffisante 1’efficacité de détection pour les

énergies concerneées.
3.2 Evaluation de la radioactivité

La mesure de la radioactivité est un sujet pluridisciplinaire nécessitant des connaissances en
physique nucléaire et atomique, interactions rayonnement-matiere, électronique, acquisition et
interprétation des résultats. Il convient de noter qu'une distinction doit étre faite entre la
détection de la présence d'un rayonnement et la mesure de grandeurs caractéristiques telles
que le comptage du rayonnement, I'énergie, la dose absorbée, le débit de dose absorbée, exceés
de risque de cancer sur la durée de vie, et plusieurs autres facteurs importants dans la
radioprotection. Globalement, les différents détecteurs utilisés pour ce type de mesure sont
tres sensibles. 1ls peuvent mesurer une activité radioactive un million de fois inférieure aux
niveaux nocifs pour notre santé. Pour rester dans le domaine de la spectrométrie gamma on va

s’intéresser a I’interaction des rayonnements gamma avec la matiere [29].
3.3 Sources des photons gamma

Les photons gamma sont des rayonnements électromagnétiques, tout comme les ondes-radio,
les micro-ondes et la lumiére visible, on peut les retrouver sur le spectre électromagnétique
dans une gamme d’énergie allant d’une dizaine de keV a quelques MeV (figure 3.1). IIs sont a
courte longueur d'onde et d’ultra haute énergie, provenant du cosmos. Ils peuvent cependant
atteindre 10™ keV. La limite inférieure, séparant les rayons X des rayons gamma est de

quelques dizaines de keV [30].
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Figure 3.1 : Spectre électromagnétique.

Les émissions gamma sont le résultat de transitions entre les états excités des noyaux, a un
état plus bas en énergie. C’est ce qu’on appelle une transition isomérique. Une série de ces
transitions (provoquant une émission en cascade de photons gamma) permet la désexcitation
du noyau par 1’émission d’énergies discrétes propres au schéma de désintégration de celui-ci

(figure 3.2), suivant le principe de la conservation de 1’énergie, équation (3.1)

E,=Ei-E (3.1)
Ou E, : I’énergie du photon gamma émis, E; : I’énergie de I’état initial et Ef : énergie d’état
final.
A
> X
—
’ 2 74X
Y21 Y20
1
Y10
A
o 74X

Figure 3.2 : L'émission successive de photons gamma lors de la désexcitation de I'état initial
a I'état final [30].

Toutes ces processus nucléaires sont soumis a certaines regles de selection. Une transition

nucléaire est possible si le photon gamma émis possede un moment angulaire total L tel que :
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[Ji- J| <L <Ji+ (3.2)
Ou J; et J; sont respectivement les moments angulaires de 1’état initial et final avec L = AJ.
Le moment angulaire total du photon comporte son spin intrinseque ainsi que son moment
orbital. Comme le photon est un boson, on a donc un spin égal a 1, ce qui interdit la transition
L=AJ=0.
La multipolarité du photon gamma est donnée par son moment angulaire total. Ainsi, selon la
conservation, la parité du photon est donnée par la relation (3.3) :

T, = W= (-1)AF (3.3)
Avec, «, : la parite du photon gamma, =; et z;: la parité des états initial et final, et AL : la
multipolarité. Il existe deux possibilités de transitions nucléaires, de nature multipolaire
électrique (EL) et de nature multipolaire magnétique (ML).
Une transition multipolaire électrique a une valeur opposée de la parité a celle d’une transition
multipolaire magnétique pour une méme multipolarité AL [31]. La transition est dite : polaire

électrique si : z, = (-1)*", et polaire magnétique si z, = (-1)*"** = -(-1)*".

3.4 Interactions gamma-matiére

Les interactions entre les photons gamma et la matiere forment des produits secondaires tels
que d'autres photons X et gamma ou électrons, qui a leur tour interagiront avec le milieu.
C'est lors de l'interaction entre les électrons secondaires et le matériau détecteur que ces
photons gamma peuvent étre identifiés. Plusieurs interactions sont possibles, en fonction de
I'énergie du photon incident mais aussi du numéro atomique du matériau qui le traverse. Les
interactions principales sont I'effet photoélectrique, la diffusion Compton et la matérialisation

e'/e” (création de paire) comme indiqué sur la figure 3.3.
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Figure 3.3 : Prédominance des interactions photons-matiére en fonction de I'énergie du

photon en MeV et du numeéro atomique, Z, du matériau.

3.4.1 Effet photoélectrique

Il s’agit d’un mécanisme d'absorption totale dans lequel les photons incidents transférent
complétement et rapidement leur énergie et permettent I'éjection d'électrons profonds
(électrons fortement liés). Ainsi les photons disparaissent, les ions se créent, les
photoélectrons apparaissent, et selon le mécanisme, les photoélectrons sont arrachés a leurs
orbites. Les photoélectrons sont émis avec une énergie cinétique E; égale au photon incident

E, moins son énergie de liaison E; avec I'atome intermediaire, (figure 3.4).

Effet ~
Photoélectrique \

Figure 3.4 : Schéma représente 1’effet photoélectrique.
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La section efficace, pour la couche K est de la forme:

7
2
G, = &‘Tro AT NG [?] (3.4)

Eo = moc2 est I’énergie au repos de 1’¢lectron,

E, = hv est I’énergie du photon incident,

ro = 2,818 fm est le rayon classique de I’¢lectron,

o = 1/137 est la constante de la structure fine,

Z = Numéro atomique de I’absorbant.

D’une fagon générale, et quelque que soit la couche, on peut estimer cette section efficace

comme suit.

(3.5)

Pour un élément donné, le processus de 1’effet photoélectrique diminue lorsque 1’énergie du

photon incident augmente.

3.4.2 Effet Compton

L’effet Compton est une diffusion inélastique entre les photons gamma et les électrons. Les
électrons affectés par ce phénomene sont des électrons de valence, considérés libres car leurs
énergies de liaison de plusieurs eV sont négligeables devant I'énergie du photon gamma
incident [32]. Tout ou partie de ce rayonnement gamma est transférée a lI'un de ces électrons.

Les photons sont alors diffusés par déviation angulaire apres perte d'énergie (figure 3. 5).

Photon diffusé
'; E=hy'
Photon incident
Eshy & 0

. Electron Compton

Figure 3.5 : Effet Compton
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L'étude cinématique de ce processus nous donne la relation qui lie I'énergie du photon

incident E, et du photon Compton E, diffus¢ a I’angle 0.

. E
E— v (3.6)
" 1+¢(1—-cos0)

E
Aveceg = —-,
E

3.4.3 Matérialisation e*/e”

Lorsque I'énergie du photon vy est supérieure a deux fois la masse de I'électron au repos (1,022
MeV) la creation de paire (y — e+, e-) devient possible. Ce processus est la matérialisation de
I’énergie du photon lorsqu'il interagit avec le champ électromagnétique du noyau atomique.
Ce type d'interaction reste négligeable a 1,5 MeV, il devient important a partir de 2 MeV, et
dominant au-dela de 10 MeV. C’est une réaction a seuil, et la présence du champ
¢électromagnétique du noyau atomique (ou de 1’électron) est nécessaire pour la conservation
de la quantité de mouvement.

Peu de temps apres la matérialisation, les positrons s'annihilent lorsqu'ils rencontrent un
électron intermédiaire, produisant les plus souvent deux photons gamma de 511 keV chacun.

Ces photons vont a leur tour pouvoir interagir avec le milieu (figure 3.6).

Photan incident @
E>2mC?
VAVAVAVAYAS
ot
51 eV VWV AV 1 ke
.

Figure 3.6 : Création de paires
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3.5 Section efficace totale d’interaction

La probabilité qu'un photon incident dépose une partie ou la totalité de son énergie dans une
substance par un processus donné peut étre exprimée par la section efficace, exprimé en cm?
ou barns (1 barn =10 cm?). La section efficace de chagque mode d'interaction dépend de
I'énergie du photon incident et du numéro atomique Z du matériau traversant. La figure 3.7,
représente les phénomenes photoélectriques, Compton et création des paires, ils sont générés
en fonction de la probabilité et de I'énergie du photon incident. La section efficace
microscopique totale ot (en barn) rassemble les différents processus d’interaction entre

photon et matiere telle que :

o71= 6 (photoélectrique) + 6 (Compton) + o (paire) (3.7)
Probabilité
1 — /7
] Effet
F Effet Compton
0,6F . phato-
electrique
] . Création
i Effet de paires
0,2F rhompson
0 0 R Energie (Mev)
107 107 10! 1 10 107

Figure 3.7 : Probabilités des trois processus.

3.6 Atténuation des photons gamma et libre parcours moyen

L'atténuation est la réduction de l'intensité d'un faisceau de photons lorsqu'il traverse un
milieu. Elle suit la loi exponentielle décroissante entre le nombre de photons incidents Iy et le
nombre de photons transmis | a travers un milieu d'épaisseur x.

[ (X) =lpe ™™ (3.8)
La partie exponentielle représente la fraction de photons qui n'interagissent pas dans le milieu,

on parle du facteur de transmission. [ : c’est le coefficient atténuation linéique qui dépend de
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I’énergie du photon et de la nature du milieu. II est li¢ a la section efficace totale d’interaction
or. On voit ici la relation entre la désintégration des photons dans la matiére et la section
efficace de la matiére des différents types d'interaction, pouvant s'écrire selon I'équation
suivante (3.5) [32]:
Up = n.op = ’)Mﬂ o7 (3.9

Ut : Coefficient d’atténuation linéique total (cm™), ou :

Mt = M (photoélectrique) + p (Compton) + W (paire) (3.10)
n: Nombre d’atomes par unité de volume (cm™),
p: Masse volumique (g.cm™),
Na : Nombre d’Avogadro (mol'l),
M : Masse molaire (g.mol™)
o section efficace microscopique totale (en barn)

On définit le libre parcours moyen A des photons dans le milieu par :

_1
=2 (3.11)

En pratique, notamment en radioprotection, on utilise la moitié de I'épaisseur de la couche

d'atténuation (couche demi-atténuation) ou épaisseur moitié x1 c'est-a-dire I'épaisseur du
2

matériau nécessaire pour atténuer d’un facteur 2 I’intensité initiale des photons [32].

X1 = mTz Et I (n X1 ) =l (3.12)

2 2n

Aussi, la couche déci-atténuation ou épaisseur dixiéme x1 est définie de la méme maniére,
10

’épaisseur de matériau nécessaire pour atténuer 1’intensité d’un facteur 10 :

X1 =20 g I(nx1>=1—° (3.13)
10 H 2 o™
D’aprés ces deux grandeurs :
In2 _ In10
n o= ’;1 = ’;1 (3.14)
z 0

Pour des photons d'énergies comprises entre 1 et 3 MeV, on peut estimer la couche déci-

atténuation x1 encm:
10

x1 & = (3.15)

Ou, p est la masse volumique du milieu ralentisseur en g cm™ donc les valeurs des

coefficients massiques p/p exprimées en cm? g * et sont disponibles dans la littérature [33].
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La figure 3.8 présente les atténuations dans un matériau freqguemment utilisé en spectrométrie
gamma, a savoir le plomb (blindage). On remarque les différentes discontinuités d'absorption,

liées aux énergies de liaison des électrons : Kegge @ 85 keV et Legge autour de 12 keV.
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Figure 3.8 : Coefficients massiques d’atténuation totale et partielle pour le plomb [34].

3.7 Technique spectrométrique de détection

La spectrométrie gamma est une technique d’analyse trés précise dont I’objectif est
d’identifier et de quantifier les radioéléments naturels et/ou artificiels émetteurs de
rayonnements gamma présents dans 1’échantillon a analyser. Elle permet d’identifier les

éléments radioactifs dans un dosage en une seule mesure.

3.7.1 Types de détecteurs gamma

Le principe de la détection des rayonnements repose sur la mesure (partielle ou totale) de
I'énergie transférée au matériau sensible par un mécanisme d'ionisation considéré auparavant.
En spectroscopie gamma, les deux principaux détecteurs utilisés sont des scintillateurs et des

semi-conducteurs.
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a. Détecteurs a scintillations

Les premiers détecteurs pour la spectroscopie gamma ont été des scintillateurs. Ces détecteurs
sont basés sur le principe de I'excitation et de la désexcitation. Lorsque le rayonnement
gamma rencontre le matériau de scintillation, les molécules qui composent le scintillateur
entrent dans un état excité, puis par désexcitation émettent des photons fluorescents ou
phosphorescents.

Le scintillateur est relativement transparent, son spectre d'émission étant l'une de ses
principales propriétés utilisées dans la détection des particules. Les photons de luminescence
sont collectés a travers un tube photomultiplicateur. Cela leur permettra d'étre convertis en
signaux électriques utilisables. Pour cet effet, il se compose de plusieurs éléments qui
conduisent a cette conversion, une photocathode, une électrode de focalisation, une série de
dynodes et une anode [35]. Il existe deux grandes classes de scintillateurs, organiques et
inorganiques (minéraux). Le type de scintillateur le plus couramment utilisé pour les mesures

est Ilodure de sodium (Nal).
b. Détecteurs a semi-conducteurs

Ils sont basés sur I'ionisation des atomes dans le milieu du détecteur suite au dépot d'énergie
des photons gamma. Comme leur interaction aboutit a la génération de porteurs de charge
(paires électron-trou) au sein du semi-conducteur. Ces charges sont alors mobilisées par le
champ électrique dans la zone de déplétion, produit par une alimentation continue haute

tension de plusieurs milliers de volts, résultant en un courant.

Par rapport a d'autres types de compteurs, les détecteurs a semi-conducteurs combinent de
nombreux avantages bien connus tels que leur linéarité, leur bonne résolution, vitesse et
possibilité de modifier facilement la taille de la zone sensible et de distinguer différents types
de particules. Plus de deux douzaines de semi-conducteurs sont disponibles pour la détection
de particules ionisantes. Parmi les semi-conducteurs les plus couramment utilisés, le
germanium possede la bande interdite la plus étroite (Eg = 0.66 eV) et permet de créer le plus
grand nombre de porteurs de charge pour un dépdt d'énergie donné, minimisant ainsi les
fluctuations statistiques dans la mesure. De plus, le germanium est probablement le seul qui

permette de I'utilisation de volumes importants (plusieurs centaines de cm?®). Sa densité élevée
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et son numéro atomique en font le semi-conducteur le plus approprié pour détecter les
rayonnements ionisants avec des énergies allant de 10 keV a 10 MeV.

Les détecteurs au germanium sont disponibles en trois configurations géométriques : Planaire,
coaxiale et puits (figure 3.9). Chacune de ces configurations est adaptée a un type

d'échantillon et a un élément radioactif donné [36,37].

(1) (2) (3)

Figure. 3.9 : Les différentes configurations géométriques des détecteurs germanium [38]

La géométrie planaire (figure 3.9, 1) permet au détecteur de répondre aux basses énergies
(de 1 keV a 1 MeV). C'est cette configuration ou la résolution est la meilleure. L'épaisseur du
volume actif peut atteindre 1 ou 2 cm, ce qui donne un volume de 10 & 30 cm?, ce qui est

relativement faible (tableau 3.1).

La géométrie coaxiale (figure 3.9, 2) permet de contourner les problémes de volume. Pour
cette géométrie, le volume de détection effectif est significativement augmenté & 750 cm®. En
revanche, la réponse énergétique se déplace vers des énergies plus élevées : de 10 keV a 10

MeV. De plus, la résolution est moins bonne que celle de la géométrie plane (tableau 3.1).

La géométrie puits (figure 3.9, 3) la réponse du détecteur est dans la méme gamme d'énergie
que la géométrie coaxiale, mais comme [I'échantillon est introduit dans le détecteur, son
efficacité de détection est fortement améliorée. Par contre un détecteur puits possede une
mauvaise résolution aux basses énergies par rapport a la geométrie coaxiale, mais meilleure

résolution aux hautes énergies [37,38].
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Reésolution (en keV)

Energie (keV) | Planaire (1) | Coaxiale (2) | Puits (3)
122 0,65 0,80 1,20
1332 2,00 3,40 2,00

Tableau 3.1 : Résolution (en keV) d’un détecteur germanium dans les trois configurations.

3.7.2 Electronique d’acquisition

En spectrométrie vy, les signaux fournis par un détecteur sont traités par différents modules
électroniques pour donner un spectre de rayons gamma des radioéléments analysés. Le rdle de
ces modules est d'assurer I'amplification, la mise en forme et I'acquisition du signal delivré par
le détecteur L’ensemble de ces ¢éléments est schématisé sur la figure 3.10.

Une chaine de spectrométrie gamma comporte les équipements suivants :

e Un détecteur dans un chateau de plomb.

e Une haute tension (HT) permet la polarisation en inverse du semi-conducteur
(augmentation de la zone de déplétion).

e Le préamplificateur de charge qui lié physiquement au détecteur, pour diminuer le bruit
électronique et pour assurer un couplage optimal entre le détecteur et I’amplificateur.

e Un amplificateur est placé a la suite du préamplificateur pour réaliser deux taches
essentielles : la mise en forme du signal pour améliorer les parameétres tels que temps de
résolution, résolution en énergie, rapport signal sur bruit, et pour pouvoir traiter les signaux
dans les modules électroniques et pour amplifier les amplitudes des signaux avec un gain

donné.
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Figure 3.10 : Electronique d’acquisition.

e Convertisseur analogique-numérique (ADC) qui transforme 1’amplitude du signal
analogique fourni par ’amplificateur en un nombre qui est alors proportionnel a I’énergie
déposée dans le cristal.

e Analyseur pour convertir la hauteur de I’impulsion en une valeur de canal du spectre en
énergie. Il permet d’obtenir un histogramme en temps réel dans lequel 1’énergie déposée
dans le cristal est reliée au numeéro de canal. Avec le développement technologique, des
systémes d’analyseur multicanaux (MCA) de haute performance sont congus aujourd'hui
en utilisant la technologie DSP (Digital Signal Processing) plutét que les méthodes
analogiques conventionnelles.

e PC d’acquisition, associe a un analyseur, enregistre [’énergie de [’événement
incrémentant le canal correspondant. Un spectre est ainsi collecté et analysé par le logiciel
GENIE 2000, dans notre cas.

Pour fonctionner, le détecteur doit étre polarisé par une alimentation haute tension. Il subit

directement 1’ionisation par des rayonnements incidents en mettant en mouvement des paires

d’¢électron-trou. Ces paires de charges sont en fonction de leurs signes attirées aux bornes du
milieu détecteur polarisé par 1’alimentation électrique, un courant électrique (sous forme
impulsion) prend donc naissance. Ce signal, issu du détecteur, est par la suite mis en forme
par un préamplificateur pour étre ensuite exploitable dans I’ensemble de la chaine de mesure

qui se compose d’un amplificateur suivi d’un systéme d’analyse en amplitude des impulsions.
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Tous les éléments qui composent une chaine de détection et qui contribuent a la
proportionnalité entre I’énergie cédée et ’impulsion finale doivent étre remarquablement

stables et linéaires [37,38].

3.8 La sensibilité de spectrométrie gamma et I’effet de matrice

Pratiquement, les mesures par spectrométrie y posent des problémes dont la solution dépend
étroitement de 1’activité mesurée et de ’utilisation ultérieure des résultats. C’est le cas des
échantillons avec des faibles activités comme les mesures environnementales qui nécessitent

une plus grande masse et une petite distance entre le détecteur et la source.
3.8.1 Probleme de géométrie

Une source radioactive émettant des particules de maniére isotrope, seules sont enregistrées
celles qui se trouvent dans 1’angle solide sous lequel le détecteur « voit la source ». Ce
facteur, négligeable lorsqu’il s’agit de fortes activités, devient trés important lorsque 1’on est
en présence d’activités, trés faible, voisine du bruit de fond des appareilles utilisés. Il est donc
nécessaire de veiller a se placer dans des conditions de géométrie les plus favorables
possibles; des corrections sont éventuellement apportées au résultat. De méme il faut, lors des
opérations d’étalonnage, s’assurer que les conditions sont rigoureusement identiques pour la

source et 1’échantillon a mesurer [38].
3.8.2 Pertes de comptage

Le temps mort est I’intervalle de temps entre le moment ou une impulsion de comptage est
déclenchée et celui ou I’impulsion suivante peut apparaitre. On le retrouve dans tous les cas
de dispositifs de détection quel que soit le type de détecteur utilise. Ce temps mort, en réalité
conditionné a l'activité maximale que le détecteur peut enregistrer sans perte de comptage trop

important. 11 dépend aussi de I'activité de la source ainsi que de la proximité source-détecteur
3.8.3 Effet de matrice

L’étalonnage de I'efficacité du détecteur en fonction des pics d'absorption totale (Full Energy
Peak Effeiciency) représente un sujet d’intérét considérable, qui est toujours nécessaires pour

atteindre des mesures précises en spectrométrie gamma. La fonction d’efficacité doit étre
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déterminée théoriquement avec une source d’étalonnage similaire a I’échantillon a analyser en
géométrie et en composition pour avoir les mémes effets de matrice tels que I’influence de la
densité. Mais pour améliorer la précision, d’autres corrections doivent étre effectuées telles

que I’auto-absorption, les effets de la densité et la hauteur de remplissage de I’échantillon
[37].

a. Pic-somme

L’augmentation d’angle solide améliore la sensibilité du détecteur aux rayonnements X et y
de faible énergie, mais a comme conséquence 1’apparition du phénoméne de pic-somme (PS).
I1 s’agit de la détection simultanée de deux photons voire plus émis en cascade. Il concerne

les niveaux excités qui ont une durée de vie inférieure & la résolution en temps du détecteur.
b. Auto-absorption

L’auto-absorption est un facteur déterminant en spectrométrie y. Il se manifeste par des pertes
d’impulsions et la sous-estimation de I’efficacité pour un rayonnement y d’une énergie
donnée. Il dépend de 1’énergie incidente, de la densité de I’échantillon, de son volume et du
nombre atomique Z du milieu (matrice). Il concerne les échantillons qui ont des propriétés

différentes de celles de 1’étalon.

3.8.4 Analyse de spectres

Le spectre gamma refléte les différents processus d'interaction entre les photons gamma et le

milieu de détection, le cristal de germanium mais aussi les matériaux qui l'entourent.
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Figure 3.11 : Spectre gamma type.

La figure 3.11, représente schématiquement un spectre gamma ou la grande majorité de ces
processus sont représentés. La source représentée est mono-énergétique, émet des photons

d’une énergie supérieure a 1022 keV, aprés étalonnage en énergie.

Le pic photoélectrique ou pic d’absorption totale, correspond a I'énergie totale déposée sur la
partie sensible du détecteur, soit par effet photoélectrique, soit par une combinaison de trois
procédés. C’est a partir de ce pic qu'il est possible d'identifier les radioéléments présents dans

les échantillons grace a leur énergie caractéristique.

Le fond Compton est un continuum d’énergie, correspondant a des transferts partiels de
I’énergie des photons incidents dans le détecteur via une diffusion Compton. Il s’étale entre le
pic de rétrodiffusion (6 = 180°, transfert maximum a I’électron Compton) et le pic

photoélectrique (0 = 0°, sans transfert d’énergie).

Le pic d’annihilation correspond au phénomeéne d’annihilation, positionné a une énergie E =
511 keV correspond a la détection d’un photon provenant de 1’annihilation d’un positron avec

un électron du milieu traversé.

Pic de retrodiffusion correspond a la rétrodiffusion des photons dans le milieu environnant la

partie active du détecteur.
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Les pics de simple et double échappement, positionnés respectivement aux énergies Ey =
Esource - 511 keV et Ey = Egource - 2X511 keV. lls sont causés par un photon y primaire

subissant une matérialisation en une paire électron-positron.

Pour l'analyse d'échantillons environnementaux contenant plusieurs éléments radioactifs, le
spectre obtenu est un ensemble de pics dans la distribution d'énergie. Chaque énergie du pic
correspond & I'énergie du photon incident, ce qui permet d'identifier les éléments radioactifs

qui émettent des rayons gamma. La région du pic est alors proportionnelle a I'activité.

Un détecteur de spectrométrie gamma basé sur deux concepts. Ils sont le rendement de
détection et la résolution en énergie. Une détermination qualitative et quantitative des
radionucléides présents dans un échantillon est possible aprés un étalonnage en énergie pour
une analyse qualitative, alors que I'étalonnage en efficacité est nécessaire pour I'analyse

quantitative [39].

3.8.5 Analyse qualitative

La résolution en énergie est la détermination de la capacité d’un détecteur a séparer des raies
voisines dans le spectre. Pour un pic sous forme d’une distribution gaussienne, elle tient
compte de sa largeur a mi-hauteur (FWHM=Full Width at Half Maximum), E exprimé en
keV (figure 3.12). La résolution est liee a I'écart-type o de la distribution, comme indiquée

dans I’équation (3. 16) :
FWHM = ¢ V8In2 =2,355¢ (3.16)

La résolution relative R qu’exprimée en (%) est d'usage de définir comme étant le rapport de
la résolution FWHM 2 I'énergie du pic (Equation 3. 17) :

FWHM

R(E) =2

(3.17)

La résolution FWHM varie avec I'énergie des photons gamma. Pour les scintillateurs ou les
détecteurs a semi-conducteurs, la résolution est la somme de plusieurs contributions comme la

fluctuation statistique, le bruit électronique de I'ensemble de la chaine de détection.
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Figure 3.12 : Définition de la résolution d'un détecteur.

3.9 Analyse quantitative

La mesure d’activit¢é de chaque radionucléide dépend par la connaissance préalable de
I’efficacité de détection. Le rendement est souvent exprimé en pourcentage du nombre de
rayonnements incidents. Il dépend de la réponse de la chaine électronique et de deux sous-

ensembles, I’efficacité intrinséque du détecteur et I’efficacité absolue. On peut les définir par :

nombre d'impulsions comptés (3 18)

€abs = —
nombre de rayonnements émis par la source

Et

nombre drévenementenrenrs engistrés (3 19)

€int = bre de particules arrivant sur le detecteur

L’efficacité absolue (eans) dépend des propriétés du détecteur comme la géométrie et la
probabilité de I’interaction de photon dans le détecteur, tandis que 1’efficacité intrinséque (gint)
dépend du type de radiation, de son énergie et du matériau constituant le détecteur. La relation
entre ces deux efficacités exprimées par 1’équation (3.20):

Q
Eaps™ 7 Eint (3.20)

ou, Q est I’angle solide de détection déterminé par la surface du détecteur vue par la source
définie comme ponctuelle, (figure 3.13). Elle est donnée par 1’équation (3.21) :

Q=2n(l- (3.21)

L)
Vaz+rz
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Figure 3.13 : Angle solide de détection.
3.9.1 limite de détection

Pour les mesures environnementales, les niveaux d’activité sont généralement faibles. A des
trés basses activités, la mesure précise qui exprime effectivement les niveaux d’activités
devient trés difficile ou presque impossible avec une chaine de mesure ordinaire. La technique
de spectrométrie gamma a 1’aide de détecteurs germanium posséde de nombreuses
caractéristiques avantageuses ayant permis d’effectuer cette sélection, c’est ce qu’on appelle
spectrométrie gamma bas bruit de fond.

Le bas bruit de fond signifie que ces spectrométres sont capables de mesurer des niveaux
d’activité trés faibles, 10* & 10° fois inférieures a ceux que ’on rencontre généralement dans la
nature. A titre d’exemple, les détecteurs Ge peuvent mesurer des activités de 1’ordre de
quelques mBq kg™ alors que la radioactivité du corps humain est de 1’ordre de 50 Bq kg™
pour 1’¢lément K

Dans le cadre des mesures des basses activités, le bruit de fond doit étre éliminé ou réduit au plus
bas possible de fond de fagcon a accroitre les sensibilités de détection pour pouvoir mesurer
des activités a 1’ordre de la trace. Sous cet esprit, deux notions caractérisant les techniques de
mesures et ayant été formulées par Curie, seuil de détection (SD) et limite de détection (LD),

sont toujours utilisées par les laboratoires (figure 3.14) [37-41].
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SD LD

— Non détectable Détectable, non quantifiable Quantifiable —

Figure 3.14 : Schéma représentant le seuil de décision SD et la limite de détection LD.

La limite de détection se trouve entre les événements détectables non quantifiables et
quantifiables tandis que le seuil de décision est la limite entre les événements non détectables
et détectables mais non quantifiables, comme schématisé dans la figure 3.14. Ces deux
valeurs sont basées sur la théorie des tests d’hypotheses, ou SD est quantifié par la probabilité
du premier type de risque (o) et LD est calculé par la probabilité du second type de risque ().
Les détecteurs et les échantillons doivent étre protégés du rayonnement terrestre et cosmique
par un blindage pour réduire le bruit de fond qu'ils produisent. En général, il suffit de protéger
le détecteur par un blindage en plomb ayant un bas bruit de fond (plomb archéologique). A
faible radioactivité, il est utile de réduire le radon au sein du blindage en purgeant ’air qui se
trouve a l'intérieur. Les radionucléides naturels et leurs produits de désintégration peuvent
étre répandus, en plus ou moins grande concentration, sur les sols, murs, plafonds et air, ainsi
gue dans les matériaux de fabrication des détecteurs et des blindages. Afin de réduire le bruit
de fond généré par leur présence, deux types de blindage sont généralement utilisés : passif
par un chateau de plomb et actif par des chaines d’anti-coincidence Nal(TI) autour du HPGe

ou un anti cosmique [42].
3.9.2 Améliorer la sensibilité de détection

Pour diminuer et corriger 1’effet de matrice dans la plupart des laboratoires de radioactivité
environnementale, 1’efficacité de détection est déterminé en utilisant deux méthodes : la

mesure de sources étalon ou la simulation Monte-Carlo.

3.9.3 Méthode a I’aide de sources étalons

L'étalon est une source radioactive de nature et de forme similaires a celles de I'échantillon a
analyser. Ils sont référencés par une activité massique ou volumique ou a un taux d'émission

de photons des principales raies gamma. Ainsi, dans de nombreux cas, ces conditions ne
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peuvent étre remplies avec des échantillons radioactifs standard, méme s'ils sont disponibles,
colteux et doivent étre renouvelés, en particulier lorsque les radionucléides ont des demi-vies

courtes.

3.9.4 Méthode numerique par simulation Monte-Carlo

Historiquement la premiére utilisation connue des méthodes Monte-Carlo date du 18°™ siecle,
plus précisément de I’année 1777, date a laquelle le Comte de Buffon estima la valeur de
[37]. L’émergence de la méthode Monte-Carlo est historiquement attribuée a Stanislaw Ulam.
Ce mathématicien, travailla avec John Von Neumann sur le projet Manhattan relatif aux
recherches sur la fabrication de la bombe atomique durant la Seconde Guerre mondiale. Ces
travaux consistaient a modéliser les trajectoires des neutrons et des rayons gamma produits
par une explosion nucléaire.

En 1946, Ulam proposa la méthode Monte-Carlo. Il profita de 1’apparition de 1’ordinateur et
de sa collaboration avec Von Neumann et Nicholas Metropolis, pour développer des
algorithmes Monte-Carlo implémentables, dont I’exécution permet de rendre des problémes
non aléatoires en formes stochastiques pouvant étre ainsi traitées facilement par un
échantillonnage statistique.

Ce fOt Metropolis qui donna le nom de Monte-Carlo a ces méthodes par analogie avec le
caractére aléatoire de la roulette du célébre Casino de Monte-Carlo a Monaco [38]. Aprés la
guerre, grace au développement de nouveaux moyens informatique, les méthodes de Monte-
Carlo permettent notamment 1’évaluation d’intégrales multidimensionnelles complexes et la
résolution d’équation intégrales pour lesquelles les solutions analytiques faisaient défaut. Il
semblerait que la premiere application de Monte-Carlo concernant le transport de photons ait
été réalisée par Hayward et Hubbell en 1954 en générant 67 histoires [37].

Aujourd’hui, I’utilisation de cette méthode a évolué jusqu’au domaine de la physique
médicale. Le principe de base d’une simulation Monte Carlo est d’utiliser un nombre aléatoire
dans une série d’équations probabilistes décrivant un systéme. L’idée d’utiliser les
simulations aléatoires est directement liée a la complexité des interactions radiatives dans un
milieu donné [38].

Cette méthode Monte-Carlo a éte appliquée pour réaliser 1’étalonnage du dispositif de mesure

utilisé, grace a des simulations de radionucléides présents dans des sources éetalons. Pour les
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deux méthodes ci-dessous, I'efficacité de détection est calculée a partir des pics d'absorption
totaux présents dans le spectre mesuré ou simulé de la source étalon [37,38].

3.10 Etalonnage du dispositif de mesure utilisé

La spectrométrie est une méthode de mesure proportionnelle, et I'étalonnage de I'efficacité du
détecteur est généralement effectué a I'aide de sources étalons dont l'activité est déterminee
par mesure directe. L’analyse repose sur I’étude des pics d’absorption totale qui sont observes
dans le spectre enregistré. Dans les conditions géométriques de la mesure, la relation entre le
nombre d’impulsions enregistrées dans un pic et ’activit¢ du radionucléide émettant les
photons d’énergie correspondante nécessite la connaissance précise de [D’efficacité
d’absorption totale pour cette énergie. L’étalonnage expérimental en efficacité conduit a des
couples de valeurs discretes de type (E, €(E)). La bonne interprétation des spectres releve du
bon étalonnage des détecteurs gamma, trois étapes de calibration préalables a toutes mesures
sont indispensables pour notre travail, pour notamment identifier et quantifier la concentration
des radionucléides inconnus, a savoir : I’étalonnage en énergie, 1’étalonnage en efficacité,

I’étalonnage de la largeur a mi-hauteur des pics photoélectriques (résolution).
3.10.1 Le standard d’étalonnage (IAEA-447)

Le premier critére pour choisir la source ou I’échantillon standard qui nous permettra

d’obtenir notre courbe étalon est la faible incertitude associée aux activités connues des

radioéléments qui y sont présents. Pour I’analyse d’échantillons sédimentaires, le laboratoire

Chrono-Environnement a choisi le standard de référence IAEA-447 commercialisé par

I’ Agence Internationale de I’Energie Atomique (AIEA). Cet étalon est un échantillon de sol

de nature organique contenant de la mousse (sol moussu). Ces principales caractéristiques

sont les suivantes :

- Commercialisé, en assez grande quantité. Il est alors tout a fait possible de créer
n’importe quelle géométrie selon 1’échantillon a analyser ;

- Type de sol, ce qui peut se rapprocher au mieux de la nature des échantillons a analyser ;

- Les activités spécifiques des radioéléments sont certifiées.

Le standard IAEA-447 contient les radioéléments naturels tels que les isotopes de 2*°U et

28, 22Th ainsi que *°K [43]. Il a accumulé les radioéléments artificiels provenant des
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retombées atmosphériques comme *¥'Cs, ***Am ainsi que les isotopes **Pu, 2*°Pu et **'Pu.
Ces radionucléides avec leurs pics respectifs (raies gamma caractéristiques) ont été utilisés
pour déterminer la courbe d’efficacité expérimentale pour la gamme d’énergies comprise
entre 45 et 2615 keV. Bien que ce ne soit pas un standard certifi¢ pour 1’étalonnage de nos
appareils, le matériau IAEA-447 est utilisé pour 1’étalonnage des deux détecteurs présentés
dans le chapitre 4, puisque ses caractéristiques physico-chimiques se rapprochent de celles
des echantillons sédimentaires, et il contient les radioéléments que 1’on peut retrouver dans
I’environnement. Seule la géométrie d’étalonnage est différente selon les détecteurs : dans une
boite de Petri pour les détecteurs BEGe et dans un tube pour le détecteur puits DEMON. La
figure 3.15 représente le spectre expérimental du standard IAEA-447 mesuré en utilisant le

détecteur BEGe pour un temps d’acquisition de 5x10° secondes.
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Figure 3.15 : Spectre expérimental du standard de référence IAEA-447.
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3.10.2 Etalonnage en énergie

Dans le spectre gamma, chaque canal du spectre correspond a une énergie. La calibration en
énergie permet donc de définir un lien entre le numéro de canal, compris entre 1 et 8192, et
I’énergie correspondante. Pour ce faire, on utilise une source de référence émettant des
énergies gamma bien connues. Pour chaque pic du spectre des sources de référence, on reléve
le numéro de canal C d’accumulation maximum de coups du pic et on lui associe 1’énergie E
correspondante. Etant donné que le reste de la chaine est linéaire, 1’approximation est donnée

par 1’équation (3.22) :

E (kev) = ap + a,C + a,C*+ a;C* +.... (3.22)
Ou ag, a1, az et az sont les coefficients a déterminer et C le canal (position du pic) de I’AMC.
Chague canal est associé a une énergie. Pour augmenter I'ordre du polynéme, un plus grand
nombre de points d’étalonnage est nécessaire. Le coefficient ap représente le décalage du
point de départ par rapport a zéro, a; représente le gain et les deux autres coefficients
représentent la partie non linéaire de la courbe d’étalonnage. Le spectrométre possede un seuil
nécessaire a I'élimination du bruit de fond électronique dont la valeur correspond a I'énergie
seuil a analyser. En se limitant au premier ordre, a partir de la pente de la droite d'étalonnage,
la source peut étre identifiée par le numéro de canal et I'énergie correspondante de ces pics.
Les émetteurs gamma peuvent étre identifiés a partir d'une bibliotheque qui répertorie les
radio-isotopes en fonction de I'énergie. Cet étalonnage en énergie est tres important,
notamment pour pouvoir utiliser les bibliothéques de données, les radioéléments étant définis
a partir des énergies de leurs photons gamma émis.
L’étalonnage en énergie du détecteur BEGe a été réalisé dans un premier temps avec une
source ponctuelle de ®°Co émettant des photons a 1,17 MeV et 1,33 MeV. Cela a permis de
repérer un éventuel décalage en énergie. La calibration compléte a ensuite été realisée avec

152

une source volumique de ~“Eu émettrice de photons sur une large gamme d’énergie allant de

120 a 1400 keV. Les canaux et les énergies correspondantes sont reliés par une relation
polynomiale de type telle que:

E=Y",a; C' (3.23)
Avec E I’énergie du rayonnement gamma, C le numéro du canal correspondant, et a

coefficients a déterminer. Cette relation (3.23) peut étre donnee directement par le logiciel

Génie 2000, ou peut étre trouvée manuellement en répertoriant le numéro de canal associée a
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son énergie. L’étalonnage réalisé pour les détecteurs du Laboratoire Chrono-Environnement
utilisait une relation ou (n = 2). L’identification des pics se fait a partir des bibliothéques dans
Génie 2000 contenant toutes les informations sur les radioéléments (énergie, probabilité
d’émission...). La bibliothéque utilisée dans ce travail est Lib-Sédiment NLB qui contient les

238, | 232
U,

descendants de Th et I’élément primordial “°K. La figure 3.16 montre la courbe de

calibration (droite de calibration) en énergie du détecteur BEGe.

Courbe
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Figure 3.16 : Droite d’étalonnage en énergie donnée par le logiciel Génie 2000.

Cette tache doit étre réalisée avant toute acquisition, sous peine d’obtenir des spectres gamma
décalés en énergie. Pour la réaliser, la nature de la source a utiliser n’est pas un critére. Elle
peut étre volumique, ponctuelle, monoénergétique ou multi-émettrice. La seule condition

nécessaire est de connaitre parfaitement 1’énergie des photons qu’elle délivre.
3.10.3 Etalonnage en efficacitée

L’étalonnage en efficacité d’une chaine de spectrométrie gamma consiste a établir la réponse
de ce paramétre en fonction de 1’énergie c’est-a-dire qu’il donne le lien entre le nombre de
coups relevés sur le spectre et le taux de désintégration des isotopes. L’activité des
échantillons reposera sur cet étalonnage, de ce fait s’il y a une erreur sur I’efficacité, celle-Ci
se reportera inévitablement sur la détermination de I’activité. En général, pour réaliser un
étalonnage en efficacité, on doit utiliser des sources étalons qui sont de natures et de formes
semblables a celles de 1’échantillon a analyser. Elles sont référencées par une activité
massique, volumique ou un taux d’émission photonique des principales raies. Une courbe de

rendement en fonction de 1’énergie est obtenue pour une géométrie et une matrice donnée. A
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partir de cette courbe, les efficacités de détection pour les différents pics du spectre de
I'échantillon ont été utilisees pour calculer I'activité. Cela dit, si le cas ou les échantillons
different de la norme, il est nécessaire de corriger I'efficacité de la matrice et les effets de
somme des pics dus aux transformations successives et a I'empilement, (cas des taux de
comptage ¢élevés). Pour une énergie E donnée, I’efficacité d’absorption totale peut étre

déterminée suivant I’équation (3.24) :

_ _Nnet(E)
£(E) = A(E) I(E) t (3.24)

Deux fonctions sont souvent utilisées en spectrométrie pour le calcul de I’efficacité a partir de
la courbe d’étalonnage en efficacité. Elles sont basées sur le logarithme de I’efficacité
fonction polyndme soit du logarithmique de I’énergie, soit de I’inverse de 1’énergie (équation

3.25)
Apolog : In[e(E)] = X a; In(E;)’ (3.25)
Apocope : In[e(E)] =X ; a; In(E;)™

L’incertitude associée a cette efficacité est donnée par la formule suivante :

A A A A A
e (3.26)
& A N 1 t

L’ajustement utilisé dans le cadre de cette étude est une fonction polyndomiale (fonction Apolog)

d’ordre 4 réalisée sur les valeurs logarithmiques des efficacités, avec la forme suivante :
Ine=ay+aINE+aInE2+azinE3+asInE*.................... (3.27)

Les coefficients a; ont permis de retrouver 1’efficacité de détection pour n’importe quelle
énergie trouvée dans le spectre et le choix (n = 4) est I’ordre adéquat qui regroupe les
meilleurs paramétres statistiques tels que le facteur de confiance et le résidu, qui doit étre le
plus petit dans le sens de la méthode des moindres carrés. Les figures 3.17 et 3.18
représentent les courbes d’étalonnage en efficacité expérimentale pour le standard de
référence IAEA-447 par le détecteur DEMON et BEGe, respectivement. L’analyse des

spectres est faite a I’aide du logiciel Genie 2000.
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Figure 3.17 : Courbe d’étalonnage en efficacité expérimentale pour le détecteur DEMON.
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3.10.4 Etalonnage de la largeur & mi-hauteur des pics

L’¢étalonnage de la résolution permet de relier la largeur a mi-hauteur des pics d’absorption
totale a I’énergie des photons. Cette tache est simple et rapide. Le choix de la source n’est pas
vraiment important, nous avons cependant évité de prendre des pics présentant des rayons X.
Pour ces études, nous avons choisi des sources mono-énergétiques d’***Am, *¥’Cs, *'Co et
%Co. 1l est ensuite simple de relever la largeur & mi-hauteur proposée par Génie 2000 en
fonction de 1’énergie des photons gamma. La courbe de tendance choisie pour représenter la

largeur @ mi-hauteur (FWHM) en fonction de 1’énergie E est de la forme [44]:

FWHM = a + bVE + cE? (3.28)

La résolution en énergie est définie selon trois facteurs : la fluctuation du nombre de porteurs
de charges ; la non-uniformité de la collection des charges ; les effets d’élargissement dus aux
composes électroniques (bruit de la chaine électronique). L'ensemble de ces relations, ces
graphes et les corrections peuvent étre donné directement par le logiciel Génie 2000, ou peut
étre trouvé manuellement, comme par exemple en répertoriant le numéro de canal associé a

son énergie etc...

Finalement, le logiciel d’acquisition permet de rendre exploitable les résultats traités en amont
de la chaine de mesure. L’utilisateur peut ainsi visualiser les spectres gamma pour les
analyser. Plusieurs logiciels d’acquisition sont sur le marché. Le laboratoire Chrono-

Environnement posséde le logiciel Génie 2000.
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Chapitre 04 Résultats et discussion

4.1 Introduction

Le rayonnement gamma naturel étant le principal contributeur a la dose externe de la
population mondiale, I'évaluation de sa dose revét une importance particuliére. En outre, ce
travail d'évaluation se concentre sur I'effet de la granulométrie et de la concentration d'eau
dans les matrices environnementales et sur la concentration de NORM pendant la période de

traitement des minéraux dans les mines.

Le premier objectif de cet article est d'étudier les niveaux d'activité gamma de radionucléides
naturels afin de déterminer les doses de rayonnement et les risques radiologiques potentiels
associes a ces matériaux dans trois minerais de phosphate sédimentaires, qui ont été recueillis
dans deux zones minieres différentes en Algérie et deux types différents dans une méme
mine. Il y a également deux échantillons d'engrais provenant des marchés locaux et importés
afin de comparer et de vérifier la transmission et la persistance de la contamination
radioactive des minerais de phosphates aux engrais phosphatés. L'exploitation miniére, le
traitement des minerais et les activités industrielles ont été liées a I'augmentation ou a la

diminution des niveaux de radionucléides dans les produits.

Le deuxieme objectif concerne I'é¢tude de l'influence des processus de traitement sur la
radioactivité dans l'usine de traitement des mines de phosphate par I'évaluation des activités
NORM et des niveaux de radiation gamma externe dans des échantillons, prélevés a chaque
étape de I'exploitation miniére dans les processus sec et humide. Enfin, les résultats seront
discutés selon les critéres proposés par I'UNSCEAR et seront comparés aux données

rapportées dans d'autres études [45].

4.2 Matériel et méthodes

4.2.1 Zone d'étude

Dans ce travail, trois échantillons de minerai de phosphate ont été collectés dans deux zones
minieres différentes en Algérie (figure 4.1). Les échantillons de P, et P(orq) ONt été obtenus de
la mine de Djebel Onk, située a 100 km au sud de Tébessa, dans le sud-est de I'Algérie.

L’échantillon de P; provient de la mine de Bordj Ghedir située a 58 km a I'ouest de Sétif dans
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le nord-est de I'Algérie. Pour les échantillons de la deuxiéme proposition, nous avons choisi le
bassin minier de Djebel Onk, qui est situé dans la région de Thessa a environ 600 km au sud-
est d'Alger et a 20 km de la frontiére tunisienne, ou la ressource en matiere premiere
phosphatée a été estimée a 2,2 milliards de de tonnes en 2019 [46].
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Figure 4.1 : Zone d'étude avec I'emplacement des mines.

4.2.2 Procedés de traitement des phosphates, du minerai aux produits
marchands

L'usine de traitement de Djebel Onk est située a proximité des carriéres pour traiter les

phosphates. Dans cette usine, deux modes de traitement différents, sec et humide, sont utilisés
[47-49].
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Figure 4.2 : Lignes de traitement minier de phosphate dans l'usine de Djebel Onk., la lettre E

désigne I'échantillon.

4.2.2.1 La voie seche

L'installation de la voie seche vise a obtenir un concentré sec avec moins de 1% d'humidité et
une teneur en P,0Os de 28,5% en poids. Le site d’approvisionnement de cette voie consiste
pour 2/3 de la quantité traitée de minerai de phosphate (< 15 mm) qui est issue de la
préparation mécanique. Les différents procédés mis en ceuvre dans cette voie constituent les

étapes suivantes (figure 4.2) :

e Dépoussiérage : il utilise le flux d'air pour purifier le produit des fines particules (< 0,08
mm).

e Séchage : un systeme de four (DK3 a 300°C) est utilisé pour éliminer la partie fine de la
gangue sous forme de silice et pour fluidifier jusqu'a atteindre une teneur en humidité de
1%.
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e Tamisage : cette étape est réalisée a une taille de 2 mm pour éliminer le maximum de gros
grains (> 2 mm).

e Broyage : un broyeur a marteaux est utilisé pour libérer la partie de la gangue qui fixée sur
les grains phosphatés.

e Séparation : un sélecteur est réglé a 0,08 mm pour éliminer les fines (< 0,08 mm) du titrage
de fond.

e Tamisage final : une taille de 0,8 mm est nécessaire pour éliminer les grosses particules (>
0,8 mm). La fraction inférieure a 0,8 mm est le concentré final donnant une teneur en P,0s
de 28,5%.

4.2.2.2 La voie humide

Le procedé par voie humide représente 1/3 du poids total du minerai de phosphate issu de la

préparation mécanique (< 15 mm). Dans cette voie, trois étapes sont nécessaires (figure 4.2):

e Débourbage : il donne une classification afin d'éliminer les particules fines (< 0,08 mm) et
les grosses particules (> 2 mm). Les particules fines sont éliminées car elles entrainent une
faible concentration en P,0s.

e Le produit obtenu est ensuite calciné a 900°C, puis lavé et séché dans des fours rotatifs a
105 °C jusqu'a obtenir une humidité < 0,2%. Apres cela, un concassage et un tamisage sont

effectués pour obtenir une taille de 1 mm.

4.2.3 Mesures par spectrométrie gamma

4.2.3.1 Détecteur HPGe de type puits

Ce spectromeétre est un détecteur puits Canberra de haute pureté (High-Purity) Germanium
(HPGe), situé dans le LSM (Laboratoire Souterrain de Modane, Alpes francaises), date de
2006 et son activité a été réguliére a partir de 2013. Le modele de ce détecteur est GCW4021
et son numéro de série b07035. Son rendement relatif est 40%, pour un volume actif de 238
cm®. La résolution énergétique en terme de largeur totale & mi-hauteur (FWHM) est donnée &
1,27 keV a 122 keV pour le ®>'Co et 2,03 keV a 1,33 MeV pour une source de ®°Co. Le

détecteur était connecté a un analyseur multicanaux DSA-1000 Canberra [42, 50].
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La principale caractéristique d'un détecteur de type puits est sa géométrie de retour coaxiale.
Cette configuration permet d'introduire I'échantillon & analyser au sein méme du cristal de
germanium (figure 4.3), offrant ainsi une efficacité de détection maximale : la géométrie de
comptage approche 4z sr. En plus de ces caractéristiques géométriques ou d'efficacité, une
autre importante est sa situation géographique. En effet, le laboratoire (LSM, Laboratoire
Souterrain de Modane) accueillant ce détecteur est situé au milieu du tunnel du Fréjus qui
relie la France a I'ltalie. Il est surmonté par le sommet appelé Pointe de Frejus, situé a une
altitude de 2932 m et est donc recouvert de 1700 m de roche, exploité depuis 1982 et est
actuellement considéré comme le laboratoire souterrain le plus profond d'Europe.

La motivation premiére d'une telle structure est la protection contre le rayonnement cosmique
qui ne peut pas pénétrer complétement I'épaisseur des roches. Ainsi, l'impact sur la

spectrométrie gamma est remarquablement perceptible par un bruit de fond minimal sur les

spectres [42].

activebGs

VOIDINL

Figure 4.3: Représentation schématique en 2D du détecteur HPGe de type puits : le cristal
actif est en vert clair, le support en cuivre en brun, le téflon comme isolant en bleu, le cap6t en

aluminium en gris et I'échantillon en vert foncé.
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4.2.3.2 Détecteur BEGe

Pour l'intégrité scientifique et des mesures plus précises, nous avons également effectué des
mesures gamma pour ces mémes échantillons avec un détecteur Broad Energy Germanium
(BEGe) au laboratoire Chrono-Environnement. Il s'agit d'un modele BE 3825, fabriqué par
Canberra, avec une efficacité relative de 20% et une FWHM de 0,38 keV a 5,9 keV, 0,628
keV a 122 keV et 1,724 keV a 1332,5 keV. Le détecteur est relié a un analyseur de signaux a
16 k canaux, V1.0/Digital DSA-LX, utilisant le logiciel Genie 2000 pour controler les
parameétres d'acquisition [2, 50]. L'analyse des spectres collectés et du spectre de fond produit
par les radionucléides naturels présents dans I'environnement du détecteur a été soustraite du

pic des échantillons.

Figure 4.4 : Schéma en 3D du détecteur BEGe : le cristal actif est en vert clair, le support en

cuivre en brun, le boftier en aluminium en gris et la source en bleu.

En termes d'efficacité, I'une des caractéristiques des détecteurs planaires est leur haute
performance pour la détection des photons gamma de basse énergie. La figure 4.4 montre sa

configuration.

4.2.3.3 Préparation des échantillons

Dans ce travail, les echantillons collectés sont conditionnés dans des tubes pour le détecteur
de type puits et dans des boites de Pétri pour le BEGe ou la masse de chaque échantillon est

comprise entre 1,7 g et 2 g. Pour minimiser le phénoméne d'auto-absorption, on ne dépassait
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pas 2 g pour la masse et 4 cm de hauteur pour les tubes. Chaque échantillon préparé a été
compté pendant 24 heures dans les deux détecteurs.

Figure 4.5 : Tubes et boites de Pétri utilisés pour les mesures gamma.

Afin d'assurer I'équilibre séculaire pour les mesures des activités du *°Ra et > Rn, chaque
échantillon a été scellé pendant 28 jours comme indiqué dans la figure 4.5, pour permettre au

222Rn et & ses descendants d'atteindre I'équilibre avec leurs radionucléides parents.

4.2.4 Activités de *°Ra, 2*Th et K

L'activité spécifique A(E) en Bq kg™ des radionucléides trouvés dans les échantillons a été

calculée a l'aide de I'équation suivante [51] :

A(E) = —Cmet (4.1)

e(E) Xy xtxm
Ou:
o Cpet: Taux de comptage pour une ligne gamma spécifique corrigé pour le fond,
e ¢(E) : Efficacité absolue du photo-pic,
e y: Intensité qui correspond & la probabilité absolue d'émission de la désintégration des

rayons gamma

t : Temps de mesure en secondes

e m: Masse de I'échantillon (kg)
La radioactivité naturelle est calculée manuellement a l'aide d'une feuille de calcul
(LibreOffice Calc, Ubuntu), ou les activités du ?*°Ra et du ***Th peuvent étre estimées
indirectement, par l'intermédiaire de plusieurs raies gamma de leurs nucléides fils dans

I'hypothése d'un équilibre séculaire. L’évaluation de l'activité de °Ra est basée sur les raies
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gamma a 295,1 keV (19,2%), 351,9 keV (37,1%) provenant de **Pb et 1764,5 keV (15,4%)
provenant de **Bi afin d'éviter une véritable sommation des coincidences. Pour l'activité
2%2Th, nous avons utilisé les raies a 338,4 keV (12%) de 2*®Ac et 238,6 keV (44,6%) de **?Pb.

Pour “°K, I'activité peut étre déterminée directement par la raie gamma & 1460,8 keV (10,7%)
4.2.5 Doses de radiation

4.2.5.1 Débit de dose absorbeée (D) et dose efficace annuelle (AED)

Le débit de dose absorbé D (nGy h™) dans I'air fournit une relation directe entre I'activité des
NORM, telles que *°Ra, “**Th et *°K, dans un échantillon et leur exposition aux étres humains
a 1m au-dessus du sol [45], en supposant que les contributions d'autres radionucléides naturels
tels que U, ¥Rb, *8La, *'Sm et ®Lu pour lesquels la dose de rayonnement réelle est
négligeable. Basé sur les rapports de ’UNSCEAR, les facteurs de conversion des doses de
0,462, 0,604 et 0,0417 (nGy h™)/(Bq kg™) ont été utilisés pour calculer la dose absorbée dans
I'air, en suivant I'équation (4.2) :

D = 0.462Ag, + 0.604A7y, + 0.0417Ag (4.2)
La dose efficace annuelle AED (mSv an™) due aux rayons gamma émis par “*Ra, *?Th et °K

maintenus dans les échantillons sélectionnés a été calculée a partir de I'équation (4.3) [51] :

AED =D XT XF (4.3)

Ou :
e D: Débit de dose absorbée donné dans I'équation (4. 2) en nGy h?,
e T: Temps d'occupation extérieure (0,2 x 24 heures x 365,25 jours),

e F: Facteur de conversion (0,7x10° Sv Gy™).

La valeur limite de sécurité de la dose efficace annuelle pour le grand public est de 1 mSv an™
[45].

4.2.5.2 Exces de risque de cancer sur la durée de vie (ELCR)

L'exces de risque de cancer au cours de la vie (ELCR) est le risque qu'une personne développe
un cancer si elle est exposée a des substances cancérigénes pendant une longue période. Il est

calculé en supposant qu'il existe une relation linéaire entre la dose et les effets stochastiques.
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L'UNSCEAR a indiqué que la valeur limite moyenne mondiale était de 0,29x107. Le facteur
ELCR peut étre estimé a I'aide de la relation suivante :

ELCR = AED x DL x RF (4.4)
Ou :
e AED : Dose efficace annuelle,
e DL : Durée de vie moyenne (supposée étre 70 ans),

e RF : Facteur de risque mortel de cancer, facteur apprécié a 0,05 Sv™.

4.2.6 Indices de danger de radiation

4.2.6.1 Activite equivalente du radium (Raeg

L'indice d'activité équivalente au radium est utilisé pour comparer les niveaux d'activité de
22%Ra, #2Th et “°K dans les matériaux et on prend en compte les risques de rayonnement

gamma qui leur sont associés. Il est calculé par I'équation (4.5) :

7 10
Raeq = ARa + I_OATh + EAK (45)

La valeur maximale admissible d'activité équivalente du radium est inférieure a 370 Bq kg™,

afin de limiter la dose efficace annuelle & 1 mSv an™ pour le grand public.
4.2.6.2 Indices de danger externe et interne (Hey, Hin)

L'indice de danger externe (He) refléte I'exposition externe, déterminé a partir de la formule
(4.6) comme suit [51] :

— Ara , Arh , Ak
Hex = 370 + 259 + 4810 (4.6)

L'indice de danger interne (Hin) exprime le risque d'exposition interne au radon et a ses

produits a vie courte pour les organes respiratoires, qui est défini comme suit (4.7) :

— Ara 4 Amh | 4K
Hin = 185 T 280 T 2810 (4.7)

Pour une utilisation sOre d'un matériau, Hey et Hi, doivent étre inférieurs a l'unité.
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4.2.6.3 Indice de niveau représentatif I,

Les risques de rayonnement gamma associés aux radionucléides naturels maintenus dans les
matériaux sélectionnés peuvent étre évalués a l'aide du niveau de radioactivité 1,, selon le
rapport de I'UNSCEAR, pour une utilisation sire des minerais de phosphate, I'indice de
niveau de radioactivité doit étre inférieur a l'unité pour une dose de rayonnement de
1 mSvan™. Il peut étre calculé & partir de I'équation suivante (4.8) [51] :

ARa , Ath , 4K
L,=—+—+—— 4.8
YT 150 100 = 150 (4.8)

4.2.7 Le radon-222 (**Rn)

Depuis plusieurs décennies, I'émanation du radon a fait I'objet de nombreuses et diverses
études, principalement pour les sols, les roches et les matériaux de construction. Autrement,
en Algérie, les études relatives au minerai de phosphate en traitement minier sont rares, d'ou
le manque d'informations scientifiques sur la radioprotection dans les étapes de traitement du
minerai de phosphate. Afin de déterminer I'état des connaissances liées au phénomene
d'émanation, de rendre compte des émissions de radon et de ses variations dans les différentes
étapes des procédés d'exploitation du minerai de phosphate, cette partie présente les
mécanismes puis les principaux parametres de I'émanation du radon [52]. L'un des gaz
radioactifs naturels les plus importants émanant du sol est le radon **’Rn, dont les produits de
filiation 2Bi et ““Pb sont identifiés par la détection des rayonnements gamma
correspondants. Le radon est un gaz noble naturel radioactif, incolore, non réactif
chimiquement, que I'on trouve dans la crodte terrestre. Il se forme continuellement au cours
de la désintégration radioactive de l'uranium 23U présent dans les substrats terrestres. Jusqu'a
présent, le mécanisme d'émission du radon dans divers matériaux est toujours en cours
d'étude. Il s'agit d'un mécanisme complexe qui repose sur plusieurs paramétres comme la
nature du matériau (tableau 4.1), la teneur en eau, la localisation du radium, la granulométrie
(taille des grains), la porosité et la température. Plusieurs études expérimentales montrent une
augmentation du facteur d'émission 2*’Rn lorsque le diamétre des particules de la matrice
diminue. Les résultats de I'expérience ont également montré qu'il n'est pas possible d'obtenir
une relation directe entre le facteur d'émission et la taille des particules, sauf dans le cas d'une

distribution homogéne du radium.
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Theoriquement, la diffusion du radon est un mécanisme d'émission qui est lié a la
température, mais expérimentalement, dans le cas des phases minérales, la diffusion intra
cristalline est souvent négligeable, de sorte que I'effet de la température sur leur émission est
faible. Selon de nombreuses études, I'eau est un facteur d'émission majeur de **’Rn. Sa
présence dans une substance renforce ce phénomeéne en général. Le deuxieme effet de I'eau
est le gonflement qu'elle peut provoquer dans certaines substances, comme le matériau
argileux. La présence d'eau dans les pores augmente I'émission de radon, avec un pourcentage

plus élevé dans les substances saturées d'eau par rapport aux substances seches.

Environnements | Densité (g cm™) | Distance projetée (nm) Références
Air 1.58x10° 53x10° [53]
Eau 1 77 [53]
Quartz 2,65 34 [53]
Verre 2,30 - 2,80 36 [54]
Argile 1,3-17 35 [55]
Gypse 2,96 30 [55]

Tableau 4.1: La densité et les distances de recul du Radon ??’Rn dans divers environnements.

La fuite du radon d'un échantillon initialement en équilibre provoque un déséquilibre entre le
radon et les éléments en amont de la chaine de désintégration (*®U et ?*°Ra) mais I'équilibre
est rétabli approximativement aprés 15,2 jours. En raison de I'équilibre radioactif entre le
214gj 2l9pp, 22°Ra et “Rn, le ’Rn peut étre mesuré par deux méthodes : le dégazage ou la
méthode gamma. La mesure indirecte de ’Rn avec un spectrométre gamma est effectuée en

mesurant l'activité de ***Bi et >**Pb en stipulant I'état d’équilibre [56].

4.3 Résultats et discussion

Une spectrométrie gamma a haute efficacité de détection a été réalisee avec les détecteurs
HPGe a puits et BEGe pour déterminer les activités de *°Ra, 2?Th et “°K, dans tous les
échantillons (tableau 4.2). Elle montre qu'il y a peu de différence entre les valeurs des deux
détecteurs, donc pour des raisons de précision, nous avons pris les valeurs moyennes dans les
étapes suivantes de ce travail, sauf pour les valeurs d'activité “°K pour lesquelles nous avons

conservé les résultats du détecteur BEGe [57].
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Code d'échantillon Activité (Bq kg™)

226Ra 232Th 4OK
Mod®-33 581 + 130 1177 66 + 94
BEGe-33 438 + 75 74+ 14 292 + 15
Mod-91 561 + 55 104 + 8 43 +50
BEGe-91 661 + 78 68+ 26 326+ 14
Mod-DK3 533 + 25 93+6 47 + 45
BEGe-DK3 615 + 66 86+ 12 288 + 32
Mod-30 549 + 38 114 + 11 265 + 18
BEGe-30 610 + 40 108 + 25 390+ 19
Mod-34 537 +41 106 + 10 33+17
BEGe-34 581 + 38 82+ 15 273+ 18
Mod-84 553 + 43 94+9 26+ 14
BEGe-84 553 + 55 91 +16 259+ 14
Mod-AL 590 + 43 97 +8 72+19
BEGe-AL 633 + 48 77121 321+ 14
Mod-FI 610 + 41 102 £ 11 108 + 18
BEGe-FI 599 + 35 95+ 19 386+ 17
Mod-TR 534 + 41 107 £ 10 38+19
BEGe-TR 597 £ 42 104 + 40 125+ 16
Mod-P, 546+ 43 87+8 41 + 16
BEGe-Pn, 527+ 56 59+ 12 286 + 41
Mod-P, 688+ 73 9+5 42 + 35
BEGe-P; 720 + 69 9+5 233+ 11
Mod-P2(org) 552 + 64 116 + 8 233+ 11
BEGe-Py(or) 570 + 74 98 + 24 227 +10
Mod-P; 76 11+ 8 1727 £ 16
BEGe-P; 48 + 15 20+ 13 3462 + 20
Wiimite 35 35 400

Tableau 4.2: Concentrations d'activité mesurées par les détecteurs HPGe de type puits et

Broad-Energy BEGe pour tous les échantillons.

Mod: mesure trouvée par le détecteur Modane (puits HPGe); BEGe: mesure trouvée par BEGe HPGe;
Wiimie: Limites de slreté de 'UNSCEAR

®Mine de phosphate de Bordj Ghedir, "Phosphate beige, Mine de Djebel Onk, “Phosphate Noir Organique,
Mine de Djebel Onk, “Engrais phosphatée de marché local, *Engrais phosphatée importés, "Limites de sQreté
de 'UNSCEAR.
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4.3.1 Evaluation des activités des radionucléides dans les minerais de

phosphate et les engrais en Algérie

4.3.1.1 Activités

Les activités des radionucléides *°Ra, ***Th et “°K dans différents types phosphates de
minerais et d'engrais en Algérie sont présentées dans le tableau 4.3. Ces valeurs sont
comparées aux niveaux d'activité admissibles qui sont respectivement de 35 et 400 Bq kg™.
Dans le tableau 4.3, tous les échantillons utilisés dans la présente étude, minerais de
phosphate ou engrais, présentent une concentration de radium supérieure aux niveaux
d'activité admissibles. Concernant le ***Th, ses activités présentent des valeurs supérieures
aux niveaux d'activité admissibles uniquement dans les échantillons Py, Pyorg €t Pm. Les
activités du “°K étaient inférieures aux niveaux d'activité admissibles pour tous les
échantillons, sauf pour I'échantillon d'engrais importé P;. Comme on peut le voir dans la
figure 4.6, il existe une variation des activités des radionucléides entre le groupe des engrais
phosphatés (P, et P;) et le groupe des minerais de phosphate, en plus de cela nous ne pouvons
pas négliger la variation de la radioactivité dans deux types de minerais de phosphate
(phosphate beige P, et phosphate noir qui contient de la matiére organique Pz(rg), bien qu'ils
proviennent de la méme mine. Les activités de *Ra, #?Th et “°K dans les minerais de
phosphate et les engrais étudiés ont été comparées aux résultats rapportés par diverses études.
Le tableau 4. 4 résume ces résultats pour les minerais de phosphate et montre qu'il existe une
grande variation des niveaux de radioactivité naturelle dans différentes zones
d'échantillonnage dans le monde, ce qui est principalement dd a la différence géologique et
géographique entre les zones d'extraction. Le tableau 4.5 montre les valeurs des engrais
phosphatés, on peut également noter que les niveaux de radioactivité des engrais sont tres

différents d'un pays a l'autre.
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Echantillon Code d’échantillon Activité (Bq kg™)
226Ra 232-|-h 40K
Type de minerais du phosphate | P,* 704 £ 89 9x7 233+ 11
P,° 510+150 | 96 +16 | 292+ 15
Paorg) 561+ 98 [107 +25 | 227 + 10
Fertilisants P’ 537+£31 | 73+15 | 286+41
P 48 + 15 20+ 13 3462 + 20
Limites (Wiimit ) 35 35 400

Tableau 4.3: Les activités spécifiques du 2?°Ra, ?*Th et “°K dans les types de minerais du

phosphate et les fertilisants utilisés en Algérie
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Figure 4.6 : Activités des radionucléides %°Ra, Z?Th et “°K contenus dans les minerais de

phosphate et des échantillons d'engrais granulaires en Bq kg™.

Cette hétérogénéité des niveaux de radioactivité peut étre principalement attribuée aux
différentes origines des matiéres premieres phosphatées, telles que les mines et le type de
phosphate extrait, mais elle peut également étre due a des différences dans les méthodes
mécaniques de traitement des minerais de phosphate d'une usine de traitement des d'une mine
a l'autre, ou encore a l'effet des différentes méthodes de fabrication dans les usines de

phosphate.
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Pays Activités (Bq kg™) Références

Minerais de phosphate | “°Ra | ““Th | *K

Arabie Saoudite 513 39 242 [58]

Egypte 840 | 395 398 [59]

South Korea - 4 49 [60]

Brésil - 3238 1202 [61]
Nigeria/Sokoto - 16 40 [62]

Soudan (Uro) 4131 |75 62 [63]

Jordan 1044 | 2 8 [64]

Tunisie 821 29 32 [64]

Tanzanie (Arusha) 5022 | 717 286 [65]

Maroc 1600 |20 10 [66]

Algérie P,* 704 9 233 [57] Présente étude
Algérie P, 510 96 292 [57] Présente étude
Algérie Pyorg) 561 107 227 [57] Présente étude
Limites' 35 35 400 [45]

Tableau4.4: Les activités spécifiques de °Ra, %2Th et “°K dans phosphate ores dans
plusieurs pays du monde.

Activités (Bq kg ™) Références
PayS 226Ra 232-|-h 4OK
Arabie Saoudite 64 17 2453 [67]
Inde 120 65 2624 | [68]
Nigeria 143 9 2729 [69]
Italie 120 35 4000 [70]
Pakistan 52 50 221 [71]
Jordan 1044 2 8 [64]
Tunisie 821 29 32 |[64]
Egypte 301 24 3 [72]
Maroc 1600 20 10 [73]
USA 780 49 200 | [66]
Finlande 54 11 3200 [74]
Allemagne 64 15 720 [75]
Algérie (P) 537 73 286 [57] Présente étude
Algérie (P;) 48 20 3462 [57] Présente étude
Limites’ 35 35 400 [45]

Tableau 4.5: Les activités spécifiques de ?°Ra, 2?Th et “°K dans les engrais phosphatés

utilisés dans plusieurs pays du monde.
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4.3.1.2 Risque radiologique

L'un des principaux objectifs de la mesure de la radioactivité dans I'environnement consiste a
estimer les doses d'exposition aux rayonnements et d'évaluer les effets des rayonnements sur
les organismes vivants, en particulier les humains, a travers les indices de risque radiologique.
Le tableau 4.6 présente les valeurs des doses radiologiques et des parameétres de risque associé
qui ont été calculés & partir des activités spécifiques A (*°Ra), A (®**Th) et A (*°K) dans les
échantillons de minerais de phosphate et d'engrais. Les valeurs de la dose absorbée (D) ont été
obtenues a partir de I'équation (4.2). On remarque que ces valeurs sont trés élevees,
notamment pour les minerais de phosphate ou D présente des valeurs entre 5,1 et 5,7 fois plus
élevées que la limite de sécurité de 59 nGy donnée par UNSCEAR [45]. L'estimation des
débits de dose absorbés radioactivité des engrais phosphatés sont de 304 nGy h™ pour

I'engrais marché local et 179 nGy h™ pour I'engrais importé.

La dose efficace annuelle (AED) provenant des minerais de phosphate et des engrais a été
calculée en utilisant I'équation (4.3). Pour les echantillons Py, P; et P, leurs valeurs sont de
0,41, 0,37 et 0,4 mSv an™, respectivement, ce qui représente environ 41%, 37% et 40% de la
limite de sécurité. Pour les échantillons d'engrais, les résultats montrent que leurs valeurs

d’AED sont de 0,37 et 0,21 mSv an™ pour I'échantillon local et importé, respectivement.

Les valeurs du risque excessif de cancer au cours de la vie (ELCR) indiquées dans le tableau
4.6 sont calculées a partir de I'équation (4.4). Tel que présenté, le facteur ELCR évalué pour
les échantillons de minerais du phosphate Py, P, et Py 6tait de 1,46x107°, 1,31x10°° et
1,43x107, respectivement, ce qui est 4,5 & 5 fois plus élevé que la limite de sécurité pour les
engrais sur le marché local et 2,6 fois plus élevées que la limite pour les engrais sur le marché
local et 2,6 fois plus élevees que la limite de 'UNSCEAR pour I’engrais importé. Cela
entraine un risque élevé de cancer si une personne est exposée a ces substances cancérigenes
pendant une longue période, qu'il s'agisse des mineurs de phosphate ou des travailleurs dans
les usines de fabrication d'engrais phosphatés, jusqu'a ce que la contamination radioactive de

I'environnement atteigne les agriculteurs, les champs, les plantes, les animaux et I'eau etc.
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Echantillon Doses de radiation Indices de risque de radiation

D(NGy h™)|AED(MSv an™) |[ELCR%10” | Raq | Hex | Hin | 1
phosphate | P,* 340 0.41 1,46 728 | 1,95 | 3,88 | 4,90
P,’ 306 0,37 1,31 599 | 1,43 | 3,18 | 4,55
Patorg) 333 0,4 1,43 653 | 1,56 | 3,49 | 4,96
Fertilisant | P, 304 0,37 1,30 610 | 1,51 | 3,24 | 4,50
Py 179 0,21 0,76 328 | 0,84 | 1,05 | 2,82

Limites' 59 1 0,29 370 1 1 1

Tableau 4.6 : Doses de rayonnement et indices de risque pour différents types de minerais

du phosphate et les fertilisants utilises en Algérie.

Pour l'indice de l'activité équivalente du radium (Rae), tous les échantillons étudiés ont
montré des valeurs plus élevées que la limite mondiale recommandée, a l'exception de
I'échantillon d’échantillon d'engrais importé.

Pour une utilisation sre d'un matériau, Heyx et Hi, doivent étre inférieurs a l'unité. D'apres
Tableau 4.6, les indices de risque externe et interne pour les minerais de phosphate et des
engrais étudiés étaient supérieurs a la limite de sécurité, sauf pour I'échantillon d'engrais
importé avec la valeur Hey.

Les valeurs calculées de l'indice de niveau représentatif I, en utilisant I'équation (4.8) sont
présentées dans le tableau 4.6. Les valeurs pour les échantillons de minerais de phosphate P4,
P2 et Poorg sont de 4,93, 4,55 et 4,96. Pour le fertilisants, elles sont de 4,5 et 2,82 pour le
marché local et importé, respectivement. Nous notons que toutes les valeurs obtenues
dépassent la limite standard recommandée par UNSCEAR [45]. Ainsi, les minerais de
phosphate et les engrais étudiés présentaient des doses et des indices de risque supérieurs aux
valeurs limites recommandées, ce qui confirme que l'utilisation de ces matériaux doit étre

soumise aux procédures et regles de la radioprotection.

4.3.2 Effet des traitements miniers du phosphate sur la radioactivité

naturelle

Pour étudier I'effet des différentes phases dans les procédés de fabrication sur la radioactivité
naturelle des phosphates dans l'usine de traitement minier, nous avons collecté plusieurs
échantillons a chaque etape du processus d'extraction dans la mine de phosphate de Djebel
Onk. Comme nous l'avons remarqué dans notre premiére étude, il y a deux types de minerais
de phosphate dans cette mine (phosphate noir qui contient de la matiére organique et

phosphate beige), qui sont nommeés ainsi a cause de leurs couleurs.

70




Chapitre 04 Résultats et discussion

En raison de la baisse de la demande de phosphate noir et de la croissance du phosphate beige
sur le marché international, ce dernier a occupé une grande partie de I'exploitation du
phosphate, ces dernieres années a la mine de Djebel Onk, Nous avons donc choisi le
phosphate beige pour cette étude. La figure 4.2 montre qu'il existe deux méthodes de
traitement différentes pour ces minerais de phosphate, la méthode séche et la méthode

humide.

4.3.2.1 Effet des traitements par voie seche sur la radioactivite

Nous avons déterminé les activités de *°Ra, ?Rn, ??Th et “°K & chaque étape de la voie
séche. La figure 4.7 montre une comparaison entre les activités dans tous les échantillons
étudiés pendant la voie seche, avec I'étape 0 : Rs3 est 15 mm, en tamisant I'échantillon de
produit, étape A : Rg; est I'échantillon de dépoussiérage, étape B: Rpys le sechage, I'étape C :
R3p est un échantillon de produit a tamiser de 2 mm, I'étape D : Ra; un échantillon de broyage
et I'étape E : Ry est un tamisage de 0,8 mm (produit commercialisable).

Les résultats obtenus montrent une variation remarquable des activités pour les radionucléides
dans tous les échantillons tout au long des étapes du traitement a voie seche, en particulier
pour l'activité du **°Ra.

En outre, on peut noter que les activités du *°Ra et du “**Th dans tous les échantillons étudiés
étaient plus élevées que les niveaux d'activité admissibles [45].
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Figure 4.7 : Activités du ®Ra, du ***Th et du “°K par voie séche en Bq kg™, ou I'axe

des x représente les differentes étapes du processus de séchage.
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Le tableau 4.7 résume les valeurs obtenues, ou I'on peut voir la variation des niveaux de
radioactivité naturelle pour Ra, ?**Th et *K dans différents échantillons représentant les
différentes étapes du procéde a sec.

On peut remarquer que ces valeurs varient de 510 a 612 Bq kg™ pour I'activité ?*°Ra. On
constate une augmentation de I'activité du radium jusqu'a la premiere étape (dépoussiérage,
étape A), mais dans le produit d’étape du four (étape B), il y a une diminution de I'activité.
Aprés un tamisage de 2 mm (étape C), on peut voir une légere augmentation de l'activité et
plus apres I'étape D (broyage). Enfin, nous remarquons une diminution négligeable dans la

derniére étape E (Tamisage de < 0,8 mm).

Pour le ***Th et le “°K, I'activité varie respectivement de 86 & 111 Bq kg™ et de 288 & 390 Bq
kg™, respectivement. Ainsi, nous pouvons constater qu'il y a une augmentation des activités
des radionucléides (*°Ra, Z?Th et “°K) entre la premiére étape et la fin des traitements

d'extraction a sec, ce qui correspond au phosphate marchand.

Activités (Bq kg™)| Etape 0 | Etape A | Etape B | Etape C | EtapeD | Etape E | limites
226Ra 510+150 | 611+96 |574+71 |[579+55 |612+65 |604+54 |35
22T 96+16 | 8627 89 + 13 111+27 [87+23 98 + 22 35
O 292+15 [327+14 |288+32 [390+19 [321+14 |386+17 |400

Tableau 4.7: Concentrations d'activité dans chaque étape du traitement minier de voie
seche (Bq kg™?)

4.3.2.2 Effet des traitements miniers humides sur la radioactivité

Les activités de *°Ra, ?*°Th et “°K en Bq kg™ & chaque étape du traitement par voie humide
sont présentées dans la figure 4.8 et reportées dans le tableau 4.8. La figure 4.8 présente une
illustration des activités obtenues pour tous les échantillons a travers les étapes les plus
importantes du traitement en voie humide. Les résultats obtenus montrent une variation de
l'activité des radionucléides aprés chaque étape du traitement. Aussi, les activités du “*Ra et
du 2*Th étaient plus élevées que les niveaux d'activité admissibles dans tous les échantillons

étudiés selon [45].

Le tableau 4.8 donne les valeurs d’activité, ou I'on peut voir que ces valeurs variaient de 510 a
566 Bq kg™ pour ?°Ra, ce qui correspond & une augmentation d'environ 10%. L'activité varie
de 92 4 106 Bq kg™ pour le ?*2Th et diminue de 292 & 125 Bq kg™ pour “°K.
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Enfin, nous pouvons observer que les traitements miniers humides ont un effet notable sur la

radioactivité, puisqu'il y a une augmentation de I'activité de *°Ra et **?Th, tandis que l'activité

du *°K a été divisée par un facteur deux.

Activités (Bq kg™) | Etape 0 Etape A’ Etape B’ Etape C’ limites
2Ra 510 + 150 559 + 56 553 + 70 566 + 58 35
22T 96 + 16 93 + 18 92 +18 106 + 41 35
K 292 + 15 273+ 18 259 + 14 125 + 16 400

Tableau 4.8 : Concentration d'activité dans chaque étape du traitement minier humide (Bq kg™)
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Figure 4.8 : Activité du ?°Ra, 2?Th et “°K pour la voie humide.

4.3.2.3 Comparaison entre I'effet des traitements miniers seche et humides

sur la radioactivité

L'étude de notre expérience met en évidence l'influence de la taille des grains (granulométrie)

et l'influence des facteurs liés a la teneur en eau sur I'émanation de radon. Pour montrer l'effet

de ces deux facteurs, nous pouvons comparer les étapes les plus importantes du traitement par

voie seche et par voie humide, comme le montrent les figures 4.9 et 4.10 :

e Etape 0 : avant le traitement,
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e FEtape 1 : correspondant & I'étape A (dépoussiérage) par voie séche et a I'étape A'
(débourbage) par voie humide,

e FEtape 2 : correspondant a I'étape B (séchage) dans la voie séche et a I'étape B' (lavage)
dans la voie humide,

e FEtape 3 : correspondant aux étapes finales dans les deux voies, I'étape E (criblage de 0,8
mm) pour la voie seche et I'étape C' (criblage de 1 mm) pour la voie humide.

Nous avons remarqué qu'apres le dépoussiérage (étape 1 pour la voie seche), le criblage

(étape 3 pour les deux voies), une augmentation de I'émanation de radon se produisait en

raison du facteur granulométrie, la taille moyenne des grains ayant diminué au cours de ces

processus.
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Figure 4.9 : Activité du ?Rn en traitement séches et humide.
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Figure 4.10 : Comparaison entre les activités de ??°Ra, **Th et “°K dans les étapes séches et

humides.

Concernant l'influence de la teneur en eau, on peut remarquer qu'apres |'‘étape de
déshydratation (étape 2 pour la voie séche), une diminution de I'émanation de radon a eu lieu,
alors que I'émanation de radon a augmenté apres les étapes de décantation et de lavage (étapes
1 et 2 pour la voie humide). Tous ces phénomenes suggeérent que le parametre d'’humidité
contribue a I'émanation de radon, par le fait que I'eau remplit les pores de maniére plus ou
moins uniforme et réduit la probabilité qu'un noyau de radon de recul (provenant de la
désintégration du radium a la surface du grain) s'insére dans le grain opposé. Enfin, d'aprés la
figure 4.10, on ne peut négliger le fait que la voie séche favorise la radioactivité globale plus

que les traitements par voie humide.
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Conclusion générale

Le travail de cette these porte sur le développement des méthodes de microanalyses par
spectrométrie gamma a bas bruit de fond en vue des applications environnementales. Les
principaux objectifs concernent la métrologie des rayonnements dans des échantillons
environnementaux naturels a faible radioactivité et I’amélioration des analyses et des mesures
des échantillons au laboratoire.

La spectrométrie gamma reste une technique d’analyse treés précise dont I’objectif est
d’identifier et de quantifier les radioéléments naturels et/ou artificiels émetteurs de
rayonnements gamma présents dans 1’échantillon a analyser pour effectuer des mesures
environnementales. Elle permet un dosage en une seule mesure des radionucléides émetteurs y
pour une gamme d’énergies allant de 20 keV a 3 MeV. Des étalonnages qualitatifs et
quantitatifs sont des étapes importantes pour une mesure précise ainsi que le bon choix de
I'étalon.

La métrologie des rayonnements gamma par spectrométrie est importante et nécessaire dans
tous les secteurs pour controler la contamination de radioactivité dans notre environnement.
Dans ce travail, nous avons mesuré les activités des radionucléides naturels °Ra, %**Th et “K
dans des échantillons de phosphate provenant de deux mines en Algérie et dans certains
engrais (local et importé) par spectrométrie gamma, en utilisant deux types de détecteurs
HPGe (type puits) et BEGe. La combinaison de ces deux détecteurs nous permet d’attribuer
une bonne précision et exactitude & nos résultats.

Les activités de °Ra, *Th et “°K ont été utilisées pour calculer les doses de radiation et les
indices de danger de radiation. Les valeurs calculées ont montré que la plupart des doses et
des indices de danger radiologique sont supérieurs aux valeurs admissibles pour chacun des
échantillons de minerais de phosphate ou d'engrais. Nous ne pouvons pas negliger le fait qu'il
y a une différence dans le rapport des activités NORM d'une mine de phosphate a l'autre, et
méme dans la méme mine, l'activité de radiation varie selon le type de phosphate extrait.

La deuxieme partie de cette étude a porté sur l'influence des procédés d'exploitation miniére
sur le phosphate du minerai, a savoir la voie séche et la voie humide. Elle confirme que le
procédé mécanique dans l'usine de traitement minier contribue a augmenter les activités des
radionucléides, en particulier pour le *’Rn. Plusieurs étapes mécaniques sont impliquées :

lavage, séchage, concassage, criblage, élimination des impuretés de l'argile, mais elles
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peuvent étre résumées par l'effet de deux facteurs, l'effet de I'hnumidité et I'effet de la
granulométrie. La voie seche favorise particulierement l'activité du radon, puisque sa
granulométrie finale est plus petite que celle de la voie humide.

Nous devons préter une attention particuliere aux processus d'extraction des phosphates de
minerai, comme matiére premiere, car ces procédes pourraient augmenter le niveau de
radioactivité des produits commerciaux finaux. Concernant l'influence de la teneur en eau sur
I’émanation du radon cette étude a montré que le paramétre d’humidité contribue a
I'émanation de radon, par le fait que I'eau remplit les pores de maniére plus ou moins
uniforme et réduit la probabilité qu'un noyau de radon de recul (provenant de la désintégration
du radium & la surface du grain) s'insére dans le grain opposé. Enfin, on ne peut négliger le
fait que la voie séche favorise la radioactivité plus que les traitements par voie humide.

Les résultats de ce travail, nous ont permis de poser des autres questions sur I'exploitation
miniéere, le traitement des minerais et les activités industrielles et sa relation avec
I'augmentation ou & la diminution des niveaux de radionucléides dans les produits.

Les minerais de phosphate et les engrais étudiés présentaient des doses et des indices de
risque supérieur aux valeurs limites recommandeées, ce qui confirme que l'utilisation de ces
matériaux doit étre soumise aux procédures et régles de la radioprotection ainsi que le
personnel travaillant et utilisant ces matiéres doit bénéficier d’un systéme de dosimétrie bien

adéquat.
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Abstract

Activities of °Ra, **Th and “°K contained in phosphate ores and granular fertilizer samples were determined using two
different gamma-ray spectrometry detectors. The influence of treatment processes on the radioactivity in phosphates mine
in each mining step in the dry and wet process were evaluated. Total absorbed dose rates in air and external annual effective
dose rates were calculated from the activities of the three radionuclides. Excess lifetime cancer risks due to phosphate ores
and fertilizers, radiation hazard indices (Ra,,, H,,, H;, and L) were also calculated. Our findings indicate that the obtained
values are higher than recommended standard limits. Results obtained were discussed and compared with those reported

in literature.

Keywords Phosphate ore - Fertilizers - Radiation doses - Hazard indices - Granulometry and moisture effect

Introduction

The occurrence of natural radionuclides in soil depends on
the soil formation, i.e. geology of the area, as well human
activities in the area, mainly the use of fertilizers in agri-
culture. Environmental radioactivity assessment allows the
determination of population radiation exposure [1].

In fact, in the world, there is no alternative to phosphate
rocks as a raw material to produce phosphate fertilizers and
for this reason the demand for phosphate increases as the
world population increases. About 85% of the world’s phos-
phate production is transformed to fertilizers industry and
most of them on the market contain more than 30% of P,0s.
To achieve this requirement, most phosphate ores undergo
enrichment by washing, sieving and decarbonisation.
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Mining, mineral processing and industrial activities have
been linked to increase or decrease the levels of radionu-
clides in the products [2]. Djebel Onk mine, with about 2
billion tons of phosphates, is the principal phosphate deposit
in Algeria; it belongs to the Gafsa Metlaoui Onk basin [3].

In this work, we will determine the activities of naturally
occurring radionuclides (***Ra, ?*’Th and *°K) in 13 sam-
ples of rocks collected from two different mines in Algeria.
Some granular phosphate fertilizers are commonly used by
farmers in Algeria, and others are imported. The samples
are collected from each mining treatment steps in the dry
and humid processes. All these measurements in gamma
spectrometry were carried out with a well-type and Broad-
Energy (BEGe) HPGe detectors (high-purity germanium
detector).

For many decades, the emanation of radon has been the
subject of various studies, mainly for soil, rock and building
materials. Otherwise, in Algeria, studies related to phos-
phate ore in mining processing are rare, which is why there
is a lack of scientific information on radiation protection in
the stages of treatment of phosphate ore. In order to deter-
mine the state of knowledge related to the phenomenon of
emanation, to report radon emissions and its variations in
different stages mining processes of phosphate ore, this part
presents the mechanisms and then the main parameters of
radon emanation [4].

@ Springer
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Since natural gamma radiation is the largest contributor
to the external dose of world population, its dose assessment
is of great importance [5]. Hence, this work of assessment
focuses on the effect of granulometry and water concentra-
tion in environmental matrices on the NORM concentration
during the period of mineral processing in the mines.

The first purpose of this paper is to investigate gamma
activity levels of natural radionuclides to determine the
radiation doses and the potential radiological hazards asso-
ciated with these materials in three sedimentary phosphate
ores, which were collected from two different mining areas
in Algeria and two different types of phosphate ores. In addi-
tion to two samples of fertilizers from local and imported
markets to compare and verify the transmission and per-
sistence of radioactive contamination from ores phosphates
to phosphate fertilizers. The second purpose of this work
concerns the study of the treatment processes influence on
the radioactivity in phosphate mining processing plant by
evaluation of NORM activities and external gamma radia-
tion levels in samples collected from each mining step in the
dry and wet processes.

Finally, the results will be discussed according to the
criteria proposed by UNSCEAR (United Nations Scientific
Committee on the Effects of Atomic Radiation) and will be
compared with the reported data in other similar studies.

Materials and methods
Study area

In this work, three phosphate ore samples were collected
from two different mining areas in Algeria (Fig. 1). The
P, and P,,,, samples were obtained from the Djebel Onk
mine, situated 100 km to the south of Tebessa, in the South-
East of Algeria. The P, sample comes from the mine of
Bordj Ghedir situated at 58 km to the west of Setif in the
North-East of Algeria. For the second part of this research
work, i.e. mining treatment effects on natural radioactiv-
ity, we choose the samples of the mining basin of Djebel
Onk, which is located in the Tebessa region at about 600 km
southeast from Algiers and 20 km from the Algerian-Tuni-
sian borders, where this study is conducted. In 2019, the
resource of phosphate raw material was estimated at 2.2 bil-
lion metric tons [6].

Processes of phosphates treatment from ore
to merchant product

The Djebel Onk’s processing plant is located near the quar-
ries of process phosphates. In this plant, two different treat-
ment ways of processing, dry and wet, are used [7-9]. The
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symbols in Fig. 2 represent the codes for dry and wet way,
which indicate sample codes used in this study.

The dry way

The dry way installation aims at obtaining a dry concentrate
with less than 1% of humidity and P,0O5 content of 28.5%
as weight content. The supply of this way consists in 2/3 of
the processed quantity of phosphate ore (<15 mm fraction)
that is issued from the mechanical preparation. The different
processes involved in this way constitute the following steps.

For dusting, it uses airflow to purify the product from
fine particles (<0.08 mm), and for drying, a furnace system
(DK3 at 300) is used to eliminate the fine part of gangue
as silica and to fluidize till reaching a weight content of
humidity at 1%. The sieving step is performed at a 2 mm
size to remove the maximum of coarse grains (>2 mm).
For crushing, a hammer mill is used to liberate the part of
the gangue that is fastened to phosphatic grains. In the sepa-
ration step, a selector is set at 0.08 mm to eliminate fines
(< 0.08 mm) of bottom titrate. To eliminate the coarse par-
ticles (> 0.8 mm), sieving a 0.8 mm size is necessary. The
fraction below 0.8 mm is the final concentrate yielding grade
of P,O5 at 28.5%.

The wet way

The wet way process represents 1/3 of the whole weight
of phosphate ore issued from the mechanical preparation
(<15 mm fraction). In this way, three steps are necessary

Fig.2 Treatment chain in phos-
phate mining processing plant.
The letter S denotes sample

Dry way
Dusting

S 91 <— ¥

Drying (oven DK3)
S DK3 <—
Seiving (2 mm)

§30 <— v
Crushing

S AL <— v

Seiving (0.8 mm)

S Fi <  Merchantable product

(Fig. 2): Settling: it gives a classification in order to elimi-
nate the fine (<0.08 mm) and coarse particles (>2 mm).
Fine particles are removed because they lead to a low con-
centration in P,0Os. The obtained product is then calcined at
900, then washed and dried in rotary ovens at 105 till get-
ting humidity <0.2%. After that, crushing and sieving are
performed to obtain a 1 mm size.

Gamma-spectrometry measurements
Well-type HPGe detector

This spectrometer is a well detector Canberra High-Purity
Germanium (HPGe), located in the LSM (Underground
Laboratory in Modane, French Alps), dates from 2006 and
its activity was steady from 2013. The model of this detector
is GCW4021 and its serial number was b07035. Its relative
efficiency was 40% and the active volume is 238 cm>. The
energy resolution in terms of Full Width at Half Maximum
(FWHM) was given at 1.27 keV at 122 keV for >Co and
2.03 keV at 1.33 MeV for a % Co source. The detector was
connected to a DSA-1000 Canberra multichannel analyser
[10, 11].

The main characteristic of a well type detector is its coax-
ial return geometry. This configuration makes it possible
to introduce the sample to be analysed within the germa-
nium crystal itself, therefore offering maximum detection
efficiency: the count geometry approaches 4z sr. In addition
to these geometrical or efficiency characteristics, another
important feature is its geographical location. Indeed, the

Phosphate raw

\’
Crushing

J

Seiving (15 mm)

I 1 - S 33

Wet way

Settling
) —— s34

Washing
) —— s &4

Drying and seiving
(1mm)
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laboratory of this detector is located in the middle of the Fre-
jus tunnel, which connects France to Italy. It is surmounted
by the summit called Pointe de Frejus, located at an altitude
of 2932 m and is therefore covered by 1700 m of rock, oper-
ated since 1982 and is currently considered as the deepest
underground laboratory in Europe. The primary reason for
such a structure is protection from cosmic radiation, which
cannot penetrate completely the thickness of the rocks. Thus,
the impact on gamma spectrometry is remarkably noticeable
by minimal background noise on the spectra [12].

BEGe detector

For the scientific integrity and more accurate measurements,
we conducted also gamma measurements for these same
samples with a BEGe detector at the Chrono-Environne-
ment laboratory. This is a model BE 3825, manufactured by
Canberra, with a relative efficiency of 20% and a FWHM of
0.38 keV at 5.9 keV, 0.628 keV at 122 keV and 1.724 keV
at 1332.5 keV.

The detector was interfaced to a 16 k channels signal ana-
lyser, V1.0/Digital signal analyser DSA-LX, using Genie
2000 computer software to control the acquisition parame-
ters. Certified reference material (CRM IAEA-447) was used
for efficiency calibration of the detection system. [2, 10].

In terms of efficiency, one of the characteristics of planar
detectors is their high performance for the detection of low
energy gamma photons [10, 11].

Samples preparation

In this work, the collected samples are packed in tube for the
well-type detector and into petri dishes (SG50) for BEGe
where the mass of each sample ranges from 1.7 to 2 g. To
minimize the phenomenon of self-absorption, we did not
exceed 2 g for the weight and 4 cm in height for the tubes.

Each prepared sample was counted for 24 h in both detec-
tors. In order to ensure the secular equilibrium (about 97%)
for measurements of the activities of 2*°Ra, 22*Rn each sam-
ple was sealed for 28 days (> 7 half-life of ?’Rn) as indi-
cated in Fig. 3, to allow the 2*Rn and its progenies to reach
equilibrium with their parent radionuclides.

Activities of ?°Ra, *?Th and *°K
The specific activity A(E) in Bq kg™! of the radionuclides
found in the samples was calculated using the following

equation [14]:

Cnel
A(E)=5(E)><I><t><m M

@ Springer

l

Fig.3 Tubes and petri dishes used for gamma measurements

where C,,, is the counting rate for a specific gamma line
corrected for background, (E) is the absolute efficiency of
the photo-peak, I denotes the intensity that corresponds to
the absolute emission probability of the gamma-ray decay,
t represents the measurement time in second and m is the
sample weight in kg.

The natural radioactivity is calculated manually with the
use of a spreadsheet (LibreOffice Calc, Ubuntu), where the
activities of 2*°Ra and 23*Th can be estimated indirectly, via
several gamma-ray lines from their daughter nuclides under
the assumption of secular equilibrium. The assessment of
226Ra activity is based on gamma-ray lines at 295.1 keV
(19.2%), 351.9 keV (37.1%) from 2'*Pb and 1764.5 keV
(15.4%) from 2'Bi to prevent true coincidence summing.
For 2*Th activity, we used the lines at 338.4 keV (12%)
from ***Ac and 238.6 keV (44.6%) from 2'*Pb. For *K,
the activity can be determined directly by the 1460.8 keV
(10.7%) gamma-ray line [2, 15, 16].

Radiation doses
Absorbed dose rate (D) and annual effective dose (AED)

The dose absorbed rate D (nGy h™") in the air provides a
direct relation between the activity of NORM, such as 2260Ra,
232Th and “°K, in a sample and their exposure to humans
at 1 m above the ground [17], assuming that the contribu-
tions of other naturally occurring radionuclides such as >U,
87Rb, 38La, '*7Sm and '"®Lu to the actual radiation dose
is negligible [18]. Based on UNSCEAR, the dose conver-
sion factors of 0.462, 0.604 and 0.0417 nGy.h~'/(Bq kg™})
were used to compute the absorbed dose in air, following
the equation:

D = 0.462Ag, + 0.604A;, + 0.0417Ay o)

where A,, Ay, and A, are the activities of *°Ra, *?Th and
40K in Bq kg~ ..

The annual effective dose (AED, in mSv y_') due to
gamma rays emitted from **Ra, >**Th and “°K maintained
in the selected samples was calculated from Eq. (3) [19]:
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AED=DXTXF 3)

where D, T and F are the absorbed dose rate given in Eq. (2)
in nGy h™!, outdoor occupancy time (0.2 X 24 h x 365.25
d) and conversion factor (0.7 x 107® Sv Gy™!) respectively.

The safety limit value of the annual effective dose for the
public is 1 mSv year™! [19, 20].

Excess lifetime cancer risk (ELCR)

Excess lifetime cancer risk (ELCR) is risk of a person develop-
ing cancer if exposed to carcinogens materials for a long time.
It is calculated assuming that there is a linear relation between
dose and the stochastic effects. UNSCEAR reported that the
worldwide average limit value was 0.29 x 107, The ELCR
factor can be estimated using the following relation:

ELCR = AED X DL X RF “)

where AED is the annual effective dose, DL is the duration
of life (70 year) and RF is fatal cancer risk, this risk factor
appreciated by 0.05 Sv=! [21].

Radiation hazard indices

Radium-equivalent activity (Ra,)
The radium-equivalent activity index (Ra,,) is used to compare
the activity levels of 226Ra, 232Th and “°K in the materials and
it takes into account the gamma radiation hazards linked with
them. It is calculated by Eq. (6) [22]:
7 10

Ra,, = Ag, + EATh + EAK )

The permissible maximum value of the radium equivalent
activity is less than 370 Bq kg™!, in order to limit the annual
effective dose to 1 mSv year™! for the general public [20, 23].
External and internal hazard indexes (H,,, H;,)
The external hazard index (H,,) is reflecting the external expo-
sure. It was determined from the criterion formula (6) as fol-
lows [24]:

Ara | Am

H = Ax
@370 259

4810 ©

The internal hazard index (H,,) is expresses the risk of
internal exposure to radon and its short-lived products to the
respiratory organs, which is defined as follow Eq. (7) [24]:

H =ARa Am | Ax
185 0 259 4810

)

For the safe use of a material, H,, and H,, should be less
than unity [20].

Representative level index |,

The risks of gamma radiation associated with natural
radionuclides maintained in the selected materials can be
assessed using the radioactivity level index I. According
to the UNSCEAR report, for safe use of phosphate ores,
the radioactivity level index should be less than unity for a
radiation dose of 1 mSv y~! [2, 20]. The radioactivity level
index /,, can be calculated from the following equation [25]:

Ara  Am | Ax

[,=—Ra T 8
"~ 150 ' 100 ' 150 ®

The Radon ?*’Rn

One of most important natural radioactive gases emanat-
ing from the soil is radon 222Rn, whose daughters 2144 and
214pb are identified by detection of the corresponding emit-
ted gamma rays. Radon is a naturally yielding radioactive
noble gas, colourless, non-chemically reactive, found in the
earth crust and it is formed continuously during the radio-
active decay of U-uranium?*® found in the earth’s substrata
[26]

So far, the mechanism of radon emission in various mate-
rials is still under study. It is a complex mechanism based on
several parameters like the nature of material (Table 1), the
moisture content, the localization of radium, the granulom-
etry (grain size) and the porosity and temperature [30, 31].
Several experimental studies show an increase in the >’Rn
emission factor when the particle diameter of the matrix
decreases [32]. The results of the experiment also showed
that it is not possible in theory to obtain a direct relation-
ship between emission factor and particle size, except in the
case of homogeneous distribution of radium [33]. Theoreti-
cally, radon diffusion is an emission mechanism that relates
to temperature, but experimentally in the case of mineral

Table 1 Density and recoil ranges of >>?Rn in various environments

Environments Density (g/cm®) Projected References
range (nm)
Air 1.58x107° 53%10° [27]
Water 1 77 [27]
Quartz 2.65 34 [27]
Glass 2.30-2.80 36 [28]
Argil 1.3-1.7 35 [29]
Gypsum 2.96 30 [29]
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phases, intracrystalline diffusion is frequently negligible,
so the effect of temperature on their emission is weak [34].

According to many studies, water is a major emission fac-
tor of 22?Rn. Its presence in a substance reinforces this phe-
nomenon in general. The second effect of water is the swell-
ing that it can cause in some substances, such as the clay
material [31]. The presence of water in the pores enhances
the emission of radon, which will be emitted by greater per-
centage from substances saturated with water compared to
dry matte [31]. The leakage of radon from a sample initially
in equilibrium provokes a disequilibrium between the radon
and the previous elements of the decay series (***U and
226Ra) but the equilibrium is restored approximately after
15.2 days [30]. Due to the radioactive equilibrium between
the 2'“Bi, 2'“Pb, 2?°Ra and *’Rn in the equilibrium, 22Rn
can be measured by two methods: degassing or by gamma
spectrometry. The indirect measurement of ?’Rn with a
gamma spectrometer is done by measuring the activity of
214Bj and 2!*Pb by stipulating the state of equilibrium [30,
31, 35].

Results and discussion

High detection efficiency gamma-ray spectrometry was per-
formed with both well and BEGe HPGe detectors to deter-
mine activities of 2°Ra, 23Th and *“°K, in all the samples
(Table 2). It shows that there is little difference between the
values of both detectors, so for the sake of accuracy, we took
the average values in the next stages of this work, except for
the *°K activity values for which we kept the results of the
BEGe detector because the measured values are higher than
well-type detector.

Assessment of radionuclides activities in phosphate
ores and fertilizers

Activities

The measured activities of 22°Ra, 2?Th and *°K in different
types of phosphate ores and fertilizers used in Algeria are
presented in Table 3. The values are compared to the per-
missible activities levels, which are 35, 35 and 400 Bq kg_l,
respectively [16]. All the samples used in the present study,
phosphate ores or fertilizers, showed a radium concentration
higher than the permissible activity levels. Concerning tho-
rium, its activities show higher values than the permissible
activity levels only in P,, P,(org) and P,, samples. The activi-
ties of “°K were lower than the permissible activity levels for
all samples except in the imported fertilizer P; sample. As
one can be seen in Fig. 4, there is a variation in the activities
of radionuclides between the group of phosphate fertilizers
(P,, and P;) and the group of phosphate ores, in addition

@ Springer

Table2 Activity measured by well-type and Broad-Energy HPGe
detectors for all samples

Activity (Bq kg™")

Sample code A(**°Ra) A(®2Th) A(*°K)
Mod-33* 581+ 130 117+7 66 + 94
BEGe-33° 438 +75 74+ 14 292+ 15
Mod-91 561 +55 104 +8 43 +50
BEGe-91 661 +78 68 +26 326 + 14
Mod-DK3 533 +25 93+6 47 + 45
BEGe-DK3 615 + 66 86 + 12 288 +32
Mod-30 549 + 38 114+ 11 265 + 18
BEGe-30 610 + 40 108 + 25 390 + 19
Mod-34 537 + 41 106 + 10 33+ 17
BEGe-34 581 +38 82+ 15 273+ 18
Mod-84 553 +43 94+9 26 + 14
BEGe-84 553 +55 91+16 259 + 14
Mod-AL 590 + 43 97+8 72+ 19
BEGe-AL 633 +48 77 +21 321+ 14
Mod-FI 610 + 41 102 + 11 108 + 18
BEGe-FI 599 + 35 95+ 19 386 + 17
Mod-TR 534 + 41 107 + 10 38+ 19
BEGe-TR 597 +42 104 + 40 125+ 16
Mod-P,, 546 + 43 87 +8 41+16
BEGe-P,, 527 + 56 59+ 12 286 + 41
Mod-P, 688 +73 9+5 42 +35
BEGe-P, 720 + 69 9+5 233+ 11
Mod-Py oy, 552 + 64 116 +8 233+ 11
BEGe-Py o,y 570 + 74 98 +24 227 + 10
Mod-Pi® 7+6 11+8 1727 +16
BEGe-Pi 48 + 15 20+13 3462 + 20
Wlimit? 35 35 400

“Measurement found by Modane detector Well HPGe
bMeasurement found by BEGe HPGe

Fertilizer imported

“Worldwide limit

to this we cannot neglect the variation of radioactivity in
two kinds of phosphate ores (beige phosphate P,, and black
phosphate which contains organic matter P,(org)), although
they are from the same mine.

The activities of 2*°Ra, 2*>Th and *“’K in the studied phos-
phate ores and fertilizers were compared with the results
reported in various studies conducted worldwide. Table 4
summarizes these results for phosphate ores and shows that
there is a great variation of the natural radioactivity lev-
els in different sampling areas around the world, which is
mostly due to the geological and geographical difference
between mining areas. From Table 5 showing the values
concerning the phosphate fertilizers, we also can note that
the levels of radioactivity in fertilizers differ greatly from
one country to another. This heterogeneity in radioactivity
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Table 3 Specific activities of 2*°Ra, 232Th and “°K in phosphate ores
kinds and fertilizers used in Algeria

Table 4 Specific activities of 2*°Ra, 23Th and “°K in phosphate ores
used in several countries worldwide

Samples Activities (Bq kg™!) Country Activity (Bq kg™") References
A(**Ra)  A*’Th)  A*K) Phosphate Ores A(**%Ra) A(?Th) A*K)
Phosphate oresa P 704 +89 9+7 233+11 Saudi Arabia 513 39 242 [36]
P’ 5104150 96+16  292+15 Egypt 840 395 398 [37]
Prorg’ 56198 107+25  227+10 South Korea - 4 49 [38]
Fertilizers Pmd 537+31 73+15 286+41 Brazil - 3238 1202 [39]
PS¢ 48+ 15 20+13 3462 +20 Nigeria/sokoto - 16 40 [40]
Safety limits values ~ Wlimit' 35 35 400 Sudan (Uro) 4131 7.5 62 [41]
“Phosphate Bordj Ghedir mine fordan 10442 8 421
by . . Tunisia 821 29 32 [42]
Beige Phosphate, Djebel Onk mine .
“Organic Black Phosphate, Djebel Onk mine Tanzania (Arusha) 5022 7 286 [43]
Pertilizer local market Morocco 1600 20 10 [44]
o Present study P1¢ 704 9 233 Present study
15(;22?2?5 zgz(:vide it Present study P2° 510 96 292 Present study
Present study P,(org)® 561 107 227 Present study
Wlimit¢ 35 35 400 [16]
226Ra 22Th 40 5 “phosphate Bordj Ghedir mine,Algeria
bBeige Phosphate, Djebel Onk mine,Algeria
10% 3 I “Organic Black Phosphate, Djebel Onk mine, Algeria
~ I ! - - - “Worldwide limit
o = & =
8 1023 I I I
g
Table 5 The specific activities of *?°Ra, >**Th and “°K in phosphate
10' 5 fertilizers used in several countries all over the world
Country Activity (Bq kg™h) References
; . , . . . Fertilizers AC®Ra)  ACP?’Th)  A(*K)
P P2 Paorg Pm P; Wiimit
Saudi Arabia 64 17 2453 [45]
Fig.4 Radionuclides activities of °Ra, 2**Th and “’K contained in ~ India 120 65 2624 [46]
phosphate ores and granular fertilizer samples by Bq kg™ Nigeria 143 9 2729 [47]
Italy 120 3.5 4000 [48]
, ) ' o Pakistan 52 50 221 [49]
levels can be mainly attributed to the different origins of the Jordan 1044 N g (42]
phosphate raw materials, such as mines and kind of phos- Tunisia 01 29 1 (42]
phate e)%tracted, but it may also' be due to differences in the Eaypt 301 4 3 (50]
m.echamcal n'lethods of processing phosphate ores from one o eco 1600 20 10 51]
mine plrocessm{.gy plant to anqther, or else the effe.:ct of differ- USA 780 49 200 43]
ent manufacturing methods in phosphate factories. Finland s4 1 3200 [52]
. . . . Germany 64 15 720 [53]
Potential radiological risk Present study” Pm” 537 73 286 Present study
. o . . Present study’ Pi 48 20 3462 Present study
One of the main objectives of measuring environmental Wlimit¢ 35 35 400 [16]

radioactivity is to estimate radiation exposure doses and to
assess the effects of radiation on living organisms, especially
humans, through the radiation hazard indices [13]. Table 6
presents the values of radiological doses and hazard param-
eters that were calculated from the measured activities >*°Ra,
232Th and *°K in phosphate ores and fertilizers samples.

*Algeria

bFertilizer local market

“Algeria
dFertilizer imported
“Worldwide limit
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Table 6 Radiation doses and radiation hazard indices for phosphate ores kinds and fertilizers used in Algeria

&

Hin I yr

H(’x

Radiation hazard indices

Ra,,

ELCR(x 107%)

AED(mSv y~!)

Radiation doses
DGy h™")

Samples

Springer

4.93
4.55
4.96

4.5

3.88
3.18
3.49
3.24
1.05

1.95
1.43
1.56
1.51
0.84

728
599
653
610
328

1.46
1.31
1.43
1.3

0.76
0.29

0.41
0.37
0.4

0.37
0.21

340
306
333

304

P,

Phosphate ores

P,¢

P, (org) "

P,

Fertilizers

o

2.82

179
59

370

Safety limits values Wlimit®

fPhosphate Bordj Ghedir mine

£Beige phosphate Djebel Onk mine

"Organic black phosphate Djebel Onk mine

‘Fertilizer local market

iFertilizer imported

KUNSCEAR worldwide limits

The absorbed dose (D) values were obtained from
Eq. (2). We notice that values are very high, especially
for phosphate ores where D presents values between 5.1
and 5.7 times higher than the safety limit of 59 nGy given
by UNSCEAR [19]. The estimated absorbed dose rates
based on phosphate fertilizers radioactivity are 304 nGy
h~! for the local fertilizer market and 179 nGy h™! for the
imported one.

The annual effective dose (AED) from phosphate ores
and fertilizers was calculated by Eq. (3). For P, P, and P,
(org) samples, their values are 0.41, 0.37 and 0.4 mSv y_l,
respectively, thus representing about 41, 37 and 40% of the
safety limit. For fertilizer samples, results show that their
AED values are 0.37 and 0.21 mSv y~! for the local sample
and imported, respectively.

The excess lifetime cancer risk (ELCR) values shown in
Table 6 are calculated from Eq. (4). As presented the ELCR
factor assessed for phosphate ore samples P, P, and P, (org)
was 1.46%x 1073, 1.31x 1072 and 1.43x 1073, respectively,
which is 4.5 at 5 times higher than the safety limit. The
corresponding values for fertilizers were 4.5 times higher
than the limit for fertilizer local market and 2.6 times higher
than the UNSCEAR limit for the fertilizer imported. This
causes a high risk of cancer if a person is exposed to these
carcinogens for a long time, from miners of phosphate ore
to workers in factories manufacturing phosphate fertilizers
until radioactive environmental contamination reaches farm-
ers, fields, plants, animals and water.

For the radium-equivalent activity (Ra,,) index, all the
investigated samples showed higher values than the recom-
mended worldwide limit, except for the imported fertilizer
sample.

For the safe use of a material, H,, and H,, should be less
than unity. From Table 6, the external and internal hazard
indices for phosphate ores and fertilizers studied samples
were higher than the safety limit, expect for the imported
fertilizer sample with the H,, value.

The calculated values of the representative level index
1,, using Eq. (8) are presented in Table 6. The results for
phosphate ores samples P, P, and P,(org) are 4.93, 4.55
and 4.96. For the studied fertilizers samples, values are 4.5
for local market sample and 2.82 for the imported sample.
We note that all the obtained values exceed the limit safety
recommended by UNSCEAR [19]. Thus, the phosphate ores
and fertilizers studied samples had radiation doses and haz-
ard indices greater than the safety limits values, confirming
that the use of these materials should be under radiation
protection.
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Fig.5 Activities of 2°Ra, >**Th and “°K in dry way by Bq kg~!,
where’x-axis’ displays the different steps of the dry process

Effect of the phosphate mining treatments
on natural radioactivity

To study the effect of mining treatments on natural radioac-
tivity of phosphates in mining processing plant, we have col-
lected several samples after each different stage of process
mining in the Djebel Onk phosphate mine. As we noticed
in our first study, there are two kinds of phosphate ores in
this mine (black phosphate which contains organic matter
and beige phosphate), which are named like that because
of its colours.

Due to the declining demand for black phosphate and the
growing of beige phosphate in the international market, the
latter occupied a large part of phosphate mining operation
in these recent years at the Djebel Onk mine, so we choose
the beige phosphate for this study. Figure 2 shows that there
are two different processing ways for these phosphate ores,
the dry and the wet ways.

Effect of dry mining treatments on radioactivity

We determined the activities of 2*°Ra, 2*?Rn, %3*Th and *°K
at every step of the dry way. Figure 5 shows a compari-
son between the activities in all the samples studied during
the dry processing way, with step 0: R;3 is 15 mm sieving
product sample, step A: Ry, dusting sample, step B: Rj;
drying sample, step C: R;, is 2 mm sieving sample, step
D: R, crushing sample and step E: Ry, is 0.8 mm siev-
ing (merchantable product). The obtained results shows a
remarkable variation in activities for radionuclides in all

Fig.6 Activity of 2?°Ra, 2*?Th and *°K for the wet way

Table 8 Activity in wet mining treatments on radioactivity (Bq kg™)

NORM Step 0 Step A’  StepB’  StepC’ Wlimit
A(*Ra) wet 510150 559+56 553+70 566+58 35
A?Th)ywet  96+16 93+18 92+18 106+41 35
A(K) wet 202415 273+18 259+14 125+16 400

samples throughout the stages of dry treatment, especially
in the activity of 226Ra. Furthermore, it can be noted that
the activities of 2*Ra and 2*’Th in all studied samples were
higher than the permissible activity levels according to [16].

Table 7 summarizes the results, where we can see the
variation of the natural radioactivity levels for 226Ra, B2Th
and “°K in different samples representing the different steps
of the dry process. It can be seen that these values varied
from 510 to 612 for ??°Ra activity. There is an increase in the
radium activity until the first stage (dusting, step A), but in
the product of oven stage (step B), there is a decrease in the
activity. After sieving of 2 mm (step C), we can see a little
increasing of the activity and more after the step D (crush-
ing). Finally, we notice a negligible decrease in the last step
E (sieving of < 0.8 mm).

For #2Th and *°K, the activity varied from 86 to
111 Bq kg™! and from 288 to 390 Bq kg~', respectively.
Thus, we can note that there is an increase in radionuclides
activities (**°Ra, *’Th and “°K) between the first step and
the end of the dry mining treatments, which corresponds to
the merchantable phosphate.

Table 7 Activity in dry mining

. 7 NORM Step 0 Step A Step B Step C Step D Step E Wlimit
treatments on radioactivity (Bq
kg™ A(PRaydry  510+150  611+£96  574+71  579+55 612465  604+54 35
A(*’Th) dry 96+ 16 86 +27 89+13 11127 87+23 98+22 35
A(K) dry 292+15 327+14  288+32  390+19  321+14  386+17 400
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Effect of wet mining treatments on radioactivity

The activities of 2*°Ra, 2*2Th and *“°K in Bq kg~! in each step
of the wet treatment are shown in Fig. 6 and Table 8. Fig-
ure 6 displays a comparison between their activities for all
samples in the most important stages of wet way in the mine
processing plant. The obtained results shows a remarkable
variation in activity for radionuclides after every step in this
treatment. Also, the activities of *>°Ra and **Th were higher
than the permissible activity levels in all studied samples
according to [16].

Table 8 summarizes the results, where one can be seen
that these values varied from 510 to 566 Bq kg~! for 2*°Ra,
corresponding to an increase of about 10%. The activity
ranges from 92 to 106 Bq kg™! for *?Th and decreases from
292 up to 125 Bq kg™! for K.

Finally, we can observe that there is a noticeable effect of
wet mining treatments on radioactivity as there is an increase
in the activity of ?°Ra and 2**Th, while the activity of “°K
was divided by a factor two.

Comparison between the effect of dry and wet mining
treatments on radioactivity

Our experience study highlights the influence of grain size
(granulometry) and the influence of the moisture content
factors on radon emanation. To show the effect of these both
factors, we can compare the most important treatment steps
in the dry and wet processing ways, as shown in Figs. 7 and
8:

Step 0 Before the treatment,

Step 1 Corresponding to step A (dusting) in the dry way
and step A’ (settling) in the wet way,

Step 2 Corresponding to step B (drying) in the dry pro-
cess and step B’ (washing) in the wet process,

Step 3 Corresponding to the final stages in both ways, step
E (sieving of 0.8 mm) for the dry way and step C’ (sieving
of 1 mm) for the wet way.

We noticed that after dusting (step 1 for the dry way),
sieving (step 3 for the both ways), an increase in radon ema-
nation occurred due to the granulometry factor, where the
mean grain size decreased during these processes [30, 32].

Concerning the influence of water content, we can notice
that after the dehydration stage (step 2 for the dry way),
a diminution in radon emanation took place, whereas the

700 radon emanation increased after the settling and washing
650 1 stages (steps 1 and 2 for wet way). All these phenomena
% 600 - suggest that the humidity parameter contributes to the radon
@ emanation, by the fact that water fills the pores more or less
c . - .

& a5 uniformly and reduce the probability that a recoil nucleus of
S 500 radon (from the radium decay at the grain surface) inserts in
%‘ w50 the opposite grain [31, 54].

b+ ] Finally, from Fig. 8, it cannot be neglected that the
< —— Z?Rn in dry way : Ui

400 A dry way favours the radioactivity more than the wet way

%=~ Z2Rn in wet way
%0 treatments.
Step 0 Step 1 Step 2 Step 3
Fig.7 Activity of *??Rn in dry and wet processing
Fig.8 Comparison between the
activities of 2*°Ra, 2*?Th and 700 1 #2%Ra_dry
4017
K in dry and wet steps £ I 2R wet
1 500 4 o
o B2Th_wet
@ 400 1 I “K dry
2 I “K_wet
£ 300 3
2 gt I I
< 200 A1
1t
100 | &I L o I
0 L} T T |
Step 0 Step 1 Step 2 Step 3
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Conclusion

In this work, we measured the natural radionuclides activi-
ties of 22°Ra, **Th and “°K in phosphate ores from two
mines in Algeria and some fertilizers by gamma-ray spec-
trometry, using two kind of detectors HPGe (well type and
BEGe). Activities of 226Ra, 232Th and *°K were used to cal-
culate the radiation doses and radiation hazard indices. The
calculated values showed that most of doses and radiological
hazard indices are greater than the permissible values for
every of ores phosphate or fertilizers samples. We cannot
neglect that there is a difference in the ratio of NORM activi-
ties from one phosphate mine to another, and even in the
same mine, the radiation activity varies according to the kind
of phosphate extracted.

The second part of this study is related to the influence of
the mining processes on ore phosphate, namely the dry and
wet ways. It confirms that the mechanical process in mining
processing plant contributes to increasing the radionuclides
activities, especially for >*’Rn. Several mechanical steps are
involved: washing, drying, crushing, sifting, removing clay’s
impurities, but it can be summarized in the effect of two fac-
tors, moisture effect and granulometry effect. The dry way
especially favours the radon activity, since its final granu-
lometry is smaller than that one from the wet way.

We should pay special attention to the mining processes
on ore phosphates, as raw material, since these processes
could increase the radioactivity level of the final commercial
products.
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Abstract

In this work, The specific activities of naturally occurring radionuclides *°Ra, ?**Th and “°K
in the phosphate ores and in granular fertilizers have been determined using two gamma
spectrometer, a Broad-Energy Germanium (BEGe) detector and well-type HPGe (high-purity
germanium detector). The influence of the treatment processes on the radioactivity level in the
Djebel Onk phosphate mine, in the dry and humid way has been assessed. The total absorbed
dose rates in air (D) and external annual effective dose rates (AED) were calculated from the
three radionuclide concentrations. Excess lifetime cancer risks ELCR due to phosphate ores
and fertilizers, radiation hazard indices (Raeq, Hex, Hin @and 1,;) were also calculated. According
to our results, the obtained values are higher than UNSCEAR established standard limits. The
findings were discussed and compared to those found in the literature.

Keywords: Phosphate ore, Fertilizers, NORM, Treatment process effect, Radiation doses,
hazard indices, Granulometry and moisture effect.

Résumé

Dans ce travail, les activités spécifiques des radionucléides naturels **Ra, %*Th et *“°K dans
les minerais de phosphate et dans les engrais granulaires ont été déterminées a I'aide de deux
spectrometres gamma, un détecteur (BEGe) et un détecteur (HPGe). L'influence des procédés
de traitement minier sur le niveau de radioactivité dans la mine de phosphate de Djebel Onk,
par voie seche et humide, a été évaluée. Les débits de dose totale absorbée dans I'air (D) et les
débits de dose efficace annuelle externe (AED) ont été calculés a partir des concentrations de
trois radionucléides. Les risques excessifs de cancer au cours de la vie (ELCR) dus aux
minerais de phosphate et aux engrais, les indices de risque de radiation (Raeg, Hex, Hin €t 1,1
ont également été calculés. Selon nos résultats, les valeurs obtenues sont supérieures aux
limites standards établies par 'UNSCEAR. Les résultats obtenus ont été discutés et comparés
a ceux trouvés dans la littérature.
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	L'évaluation de la radioactivité dans notre environnement permet de déterminer l'exposition de la population aux rayonnements. La présence de radionucléides naturels dans le sol dépend de la formation du sol, c'est-à-dire de la géologie de la région, ...
	Le minerai de phosphate est une riche source naturelle d'uranium et de thorium dans la croûte terrestre. Cependant, le rôle des phosphates dans le cycle de la vie est crucial surtout avec l'importance des engrais phosphaté pour l’assurance d'alimentat...
	Pour répondre à cette exigence mondiale, la plupart des minerais de phosphate subissent un enrichissement par lavage, tamisage et décarbonisation etc. Le sous-sol algérien contient des ressources minérales et des substances utiles telles que le fer, l...
	Dans un deuxième temps, une étude complémentaire a été effectue, afin de répondre aux préoccupations posées, concernant l'influence des processus de traitement sur la radioactivité dans l'usine du mine de phosphate par l'évaluation des activités des N...
	Le quatrième et dernier chapitre est centré sur les résultats obtenus de la métrologie de la radioactivité environnementale que l’on retrouve dans les NORM et TENORM. Ce sont donc les radionucléides comme 40K, 226Ra (222Rn) et 232Th ayant retenu notre...
	1.1 Introduction
	1.3 Radioactivité dans l’environnement
	Nous sommes constamment exposés à des radiations provenant de nombreuses sources. Une telle exposition est une caractéristique permanente et inévitable de la vie sur Terre. Selon le rapport du comité scientifique des nations unies sur la recherche sur...
	1.3.1 Radioactivité naturelle
	Le rayonnement ionisant naturel présent sur notre planète provient de nombreuses sources et produit la plupart des matières radioactives qui nous entourent. Dans la nature, plus de 80 radionucléides existent à des concentrations détectables, et ils so...
	Rayonnement cosmique : Il nous vient directement de l'espace sous la forme d'un rayonnement de haute énergie. En 1912, Victor Hess découvrit ces rayonnements. Il est essentiellement composé d'ions qui ont été dépouillés d'électrons parce qu'ils sont t...
	Rayonnement terrestre : Il est naturellement présent dans la croûte terrestre et l'atmosphère, dans le sol, les roches, l'eau, les océans, les plantes et les matériaux de construction. Ce type de rayonnement provient de radionucléides appartenant à tr...
	1.3.2 Radioactivité artificielle
	Afin de répondre aux besoins de plusieurs applications dans de nombreux domaines, l'homme a cherché à développer l'énergie cachée au cœur de la matière, créant ainsi de nouveaux éléments appelés radionucléides artificiels ou anthropogéniques.
	Parmi ces secteurs, la médecine nucléaire est un contributeur majeur à l'environnement des déchets nucléaires, les essais nucléaires militaires comme les essais de Reggane qui conduisent à la présence de nombreux radionucléides dans l'environnement à ...
	A l’échelle subatomique, les neutrons, les protons et les électrons peuvent être considérés comme des éléments fondamentaux de l'atome. La composition de noyau appelé nucléide, est décrite en précisant le nombre de protons (numéro atomique, Z) et le n...
	Aujourd’hui, il existe 264 nucléides stables connus parmi un peu plus de 3000 nucléides, ceux-ci définis par la ligne de stabilité centrale, colorée en noir sur la carte des nucléides (figure 1.1). De chaque côté de cette trajectoire, le contour en zi...
	Figure 1.1 : Carte des nucléides [16].
	Il existe quatre types principaux de désintégration radioactive :
	- Désintégration alpha :
	- Désintégration bêta moins :
	,Z-A-X ⟶ ,Z+1-A-Y+ ,e-−.+.., ,ν.-𝑒.
	- Désintégration bêta plus :
	,Z-A-X ⟶ ,Z-1-A-Y+ ,e-+.+,ν-𝑒. ..
	- Capture électronique :
	,Z-A-X + ,e-−.⟶ ,Z-1-A-Y+..,ν-𝑒.
	Où X et Y sont les noyaux initial et final, ,ν.  et  ,ν-𝑒. sont respectivement  l'antineutrino et le neutrino de l’électron. Les deux derniers ont une très faible probabilité d'interaction avec la matière, ils sont indétectables mais ils justifient l...
	,Z-A-X* ⟶ ,Z-A-X +.. γ
	Une filiation radioactive appelée aussi « série de décroissance radioactive », est une série de désintégrations en cascade que subissent quelques noyaux. Ces noyaux se désintègrent en des noyaux fils pour donner de nouveaux noyaux fils. Ces désintégra...
	Chacune des désintégrations est caractérisée par sa propre constante de désintégration λ, c'est-à-dire la probabilité par unité de temps pour qu’un noyau se désintègre. Cette constante de désintégration qui est liée à la période T (demi-vie), suivant ...
	,𝜆-𝑖.(,𝑠-−1.)= ,Ln2-,T-𝑖..                                                              (1.1)
	L'activité A d’une substance radioactive est sa vitesse de décroissance, et est donnée par la loi fondamentale de la décroissance radioactive :
	Où N est le nombre de noyaux radioactifs, N0 et A0 sont successivement le nombre de noyaux et l’activité à l’instant initial, quand t = 0.
	Dans le cas de la filiation à plusieurs corps radioactifs, un noyau Y1 se transforme en un noyau Y2 avec une constante de désintégration λ1 et Y2 donne à son tour un noyau Y3. Le nombre N2 de noyau Y2 présents à l’instant t est donné par [7]:
	,d,N-1.(t)-dt.=−,λ-1. ,N-1.                                                      (1.3)
	,d,N-2.(t)-dt.=,λ-1. ,N-1.− ,λ-2. ,N-2.                                             (1.4)
	,       N-2.=  ,,λ-1. ,N-1, 0.-,λ-2.−,λ-1.. (,𝑒-,−𝜆-1.𝑡.−  ,𝑒-,−𝜆-2.𝑡.  )                                       (1.5)
	L’équation (1.5) représente la décroissance des quantités de noyaux fils à l’instant t. Avec Ni,0 : nombre de noyaux Yi (i=1,2) au temps t=0 et en tenant compte de la condition initiale N2,0=0, donc l’activité du Y2 est par définition :
	,𝐴-2.=,λ-2. ,N-2 .=    ,, ,λ-2.λ-1. ,N-1, 0.-,λ-2.−,λ-1.. (,𝑒-,−𝜆-1.𝑡.−  ,𝑒-,−𝜆-2.𝑡.  )                          (1.6)
	,𝐴-2.=,, λ-2.-,λ-2.−,λ-1.. ,𝐴-1.(,𝑒-,−𝜆-1.𝑡.−  ,𝑒-,−𝜆-2.𝑡.  )                                         (1.7)
	Dans le cas d’une filiation à n corps, le nombre de noyaux peut être obtenu en notant que le nombre total de noyaux conservés à l’instant t :
	N1(t) + N 2(t) +…+N n(t) = N1,0 (t)                                         (1.8)
	L’activité, 𝐴-𝑛. des nièmes radionucléides est donnée par la relation (1.9) :
	,𝐴-𝑛.= λ ,N-1,  0  .(,𝐶-1.,𝑒-,−𝜆-1.𝑡.+,𝐶-2 .,𝑒-,−𝜆-2.𝑡.+…+ ,𝐶-𝑛 .,𝑒-,−𝜆-𝑛.𝑡.)                          (1.9)
	Où les coefficients C1, C2…, Cn sont donnés par le système d’équations qui  porte le nom d’équations de Bateman de la filiation. :
	,𝐶-𝑖.=,,𝜆-𝑖.-,𝜆-𝑛.−,𝜆-𝑖.. ,𝑗≠𝑛-𝑗≠𝑖-,,𝜆-𝑗.-,𝜆-𝑗.−,𝜆-𝑖.., 𝑖=1, 2, 3,…,𝑛−1  .                              (1.10)
	,𝐶-𝑛.= ,𝑗≠𝑛-,,𝜆-𝑗.-,𝜆-𝑗.−,𝜆-𝑛...                                                                                                     (1.11)
	 Concernant l’équilibre radioactif, on a trouvé trois types :
	-  L’équilibre idéal, on y accède lorsque les activités des noyaux fils et père sont égales ;
	- L’équilibre de régime, il est à considérer lorsque la période du noyau père est un peu supérieure à celle du noyau fils. Les activités de ces nucléides évoluent en restant dans un rapport constant. L’activité du noyau fils est reliée à celle du père...
	- L’équilibre séculaire, il est atteint lorsque la période du noyau père est très longue par rapport celles des noyaux fils. Il est atteint après 10 périodes du noyau fils :    ,,𝐴-1.-,𝐴-2..≈1.
	1. 5 Les unités de mesure de la radioactivité
	Différentes unités sont utilisées pour mesurer les effets de la radioactivité et des rayonnements ionisants : becquerel, gray, sievert et curie.
	1. 5. 1 Le becquerel (Bq)
	Ce qui caractérise un échantillon radioactif est son activité, qui est le nombre de désintégrations par seconde des noyaux radioactifs qu'il contient. L'unité d'activité est le becquerel (symbole Bq). 1 Bq = une désintégration par seconde.
	1. 5. 2 Le gray (Gy)
	La quantité fondamentale est la dose absorbée D qui est définie comme étant le quotient de l’énergie moyenne 𝑑,𝐸. communiquée par les rayonnements ionisants de volume de masse dm :
	L’unité de la dose absorbée est le gray (Gy) qui correspond à une énergie moyenne communiquée de 1 Joule par kilogramme de matière : 1 Gy = 1 J kg-1 et 1 Gy = 100 rad.
	1. 5. 3 Le sievert (Sv)
	Les effets biologiques des rayonnements sur un organisme soumis à une exposition (en fonction de sa nature et les organes exposés) sont mesurés en sieverts, et sont généralement exprimées en tant que "dose équivalente" et "dose efficace".
	Si l’organe T est soumis à un rayonnement aux composantes R ayant des facteurs WR différents, la dose équivalente HT est la somme des doses équivalentes de chacune des composantes :
	1. 5. 4 Le curie (Ci)
	Le curie est la plus ancienne unité de radioactivité. Elle était définie comme l'activité d'un gramme de radium, un élément naturel présent sur Terre avec l'uranium. Cette unité est beaucoup plus grande qu'un becquerel car dans un gramme de radium, en...
	1.6 Matériaux naturellement radioactifs (NORM)
	Certaines matières radioactives se trouvent partout sur la croûte terrestre. Ce sont les radionucléides issus des chaînes de désintégration de l'uranium et du thorium et du potassium-40 (40K) (atomes instables qui émettent des rayonnements ionisants l...
	Leur concentration dépend de la composition du sous-sol. Ils sont mesurés soit pour déterminer les niveaux de rayonnement de fond, soit pour évaluer le niveau de contamination résultant de l'activité humaine. Dans certains cas, la présence de NORM peu...
	1.6.1 Potassium
	Le potassium naturel comprend trois isotopes (39K, 40K, 41K), dont 40K est le seul isotope radioactif avec une abondance isotopique naturelle de 0,0118%. Les modes de désintégration bêta et par capture d'électrons vont de 40K à 40Ca (89,28%) et 40Ar (...
	Le potassium dans les roches est principalement concentré dans le feldspath potassique et le mica. Sa distribution dans les roches et les sols altérés est déterminée par la destruction de ces roches hôtes. Déterminée par la fragmentation de ces minéra...
	Figure 1.2 Schéma de désintégration du Potassium-40 [17].
	1.6.2 L’uranium naturel et ses descendants
	L'uranium naturel est principalement composé de 238U, 235U et 234U (générés dans la chaîne de désintégration de 238U), et les rapports isotopiques naturels sont respectivement de 99,2745%, 0,7300% et 0,0055%.
	Famille de l’actinium (235U) :
	Cette famille utilise l'uranium-235 comme précurseur, et sa demi-vie est la plus longue de la famille : 7,13 108 ans. Cette chaîne naturelle est caractérisée par un nombre de masse A= 4n+3 (avec n compris entre 51 et 58). La figure I.3 montre les diff...
	La demi-vie du 227Ac obtenu après désintégration du 231Pa est de 22 ans 98,8% des particules ont une énergie maximale de 45 keV. En effet, ce dernier est associé à 227Ac, car son cycle est très court, seulement 18,6 jours. Les raies gamma les plus int...
	Famille de l’uranium (238U):
	La famille de l'uranium-238 comprend de nombreux isotopes générés et transformés lors de la désintégration. Le nombre de masse de cette famille peut être exprimé par A= 4n+2 (avec n compris entre 51 et 59). Il commence par 238U, à une demi-vie de 4,49...
	Dans la chaîne d’238U on dénombre au total respectivement 8 désintégrations alpha et 6 désintégrations bêta (figure 1.3), généralement associées à une désexcitation gamma du noyau. En général, l'uranium et ses descendants sont dans un équilibre sécula...
	Figure 1.3 Familles radioactives naturelles de 238U, 235U et 232Th [17].
	1.6.3 Famille du Thorium (232Th)
	Le thorium est un élément faiblement radioactif. À l'état naturel le thorium se compose uniquement du thorium-232 (232Th) isotope unique avec une demi-vie d'environ 14 milliards d'années. Il est moins actif que l'uranium, représentant en moyenne 8 à 1...
	1.7 Radioactivité naturelle et exploitation minière
	Sur Terre, l'exposition des personnes aux rayonnements ionisants provient principalement des rayonnements externes et internes associés aux sources radioactives naturelles présentes dans toute la croûte terrestre en quantités variables [18].
	Cependant, des différences significatives apparaissent dans les radio-isotopes naturels détectés et leurs concentrations selon les caractéristiques géologiques et biologiques de la zone, par exemple l'existence d'installations en exploitation ou fermé...
	La totalité des radioactivités naturelles technologiquement renforcées provient des industries extractives, d'extraction des minerais et des ressources géologiques et les étapes successives de séparation, purification, transformation et utilisation de...
	La radioactivité naturelle techniquement renforcée justifie les inquiétudes quant aux effets radioactifs de ces dispositifs sur le milieu environnant, ce qui justifie la surveillance permanente des niveaux d'activité des radionucléides dans l'environn...
	Le phosphate est un constituant de ces roches agronomiquement importantes. Plus la teneur en phosphate (P2O5) sous forme d'apatite est élevée, plus le potentiel économique du minerai est important. Les facteurs importants pour la conversion chimique d...
	2.3 Historique
	3.1 Introduction
	La présence de substances radioactives d'origine naturelle ou résultant de l’action humaine, justifient des expertises sur les niveaux d’activité des radionucléides dans l’environnement et l’évaluation de leurs impacts radiologiques sur la population ...
	3.2 Évaluation de la radioactivité
	La mesure de la radioactivité est un sujet pluridisciplinaire nécessitant des connaissances en physique nucléaire et atomique, interactions rayonnement-matière, électronique, acquisition et interprétation des résultats. Il convient de noter qu'une dis...
	3.3 Sources des photons gamma
	Les photons gamma sont des rayonnements électromagnétiques, tout comme les ondes-radio, les micro-ondes et la lumière visible, on peut les retrouver sur le spectre électromagnétique dans une gamme d’énergie allant d’une dizaine de keV à quelques MeV (...
	Figure 3.1 : Spectre électromagnétique.
	Les émissions gamma sont le résultat de transitions entre les états excités des noyaux, à un état plus bas en énergie. C’est ce qu’on appelle une transition isomérique. Une série de ces transitions (provoquant une émission en cascade de photons gamma)...
	Eγ = Ei - Ef                                                                    (3.1)
	Où Eγ : l’énergie du photon gamma émis, Ei : l’énergie de l’état initial et Ef : énergie  d’état final.
	Figure 3.2 : L'émission successive de photons gamma lors de la désexcitation de l'état initial à l'état final [30].
	Toutes ces processus nucléaires sont soumis à certaines règles de sélection. Une transition nucléaire est possible si le photon gamma émis possède un moment angulaire total L tel que :
	|Ji - Jf| ≤ L ≤ Ji + Jf                                                   (3.2)
	Où Ji  et Jf  sont respectivement les moments angulaires de l’état initial et final avec L = ΔJ. Le moment angulaire total du photon comporte son spin intrinsèque ainsi que son moment orbital. Comme le photon est un boson, on a donc un spin égal à 1, ...
	L = ΔJ = 0.
	La multipolarité du photon gamma est donnée par son moment angulaire total. Ainsi, selon la conservation de la parité, du photon est donnée par la relation (3.3) :
	πγ = πi πf = (-1)ΔL                                                     (3.3)
	Avec, πγ : la parité du photon gamma, πi et πf : la parité des états initial et final, et ΔL : la multipolarité. Il existe deux possibilités de transitions nucléaires, de nature multipolaire électrique (EL) et de nature multipolaire magnétique (ML).
	Une transition multipolaire électrique a une valeur opposée de la parité à celle d’une transition multipolaire magnétique pour une même multipolarité ΔL [31]. La transition est dite : polaire électrique si : πγ = (-1)ΔL, et polaire magnétique si πγ = ...
	3.4 Interactions gamma-matière
	Les interactions entre les photons gamma et la matière forment des produits secondaires tels que d'autres photons X et gamma ou électrons, qui à leur tour interagiront avec le milieu. C'est lors de l'interaction entre les électrons secondaires et le m...
	Figure 3.3 : Prédominance des interactions photons-matière en fonction de l'énergie du photon en MeV et du numéro atomique, Z, du matériau.
	3.4.1 Effet photoélectrique
	Il s’agit d’un mécanisme d'absorption totale dans lequel les photons incidents transfèrent complètement et rapidement leur énergie et permettent l'éjection d'électrons profonds (électrons fortement liés). Ainsi les photons disparaissent, les ions se c...
	Figure 3.4 : Schéma représente l’effet photoélectrique.
	La section efficace, pour la couche K est de la forme:
	3.4.2 Effet Compton
	L’effet Compton est une diffusion inélastique entre les photons gamma et les électrons. Les électrons affectés par ce phénomène sont des électrons de valence, considérés libres car leurs énergies de liaison de plusieurs eV sont négligeables devant l'é...
	Figure 3.5 : Effet Compton
	3.4.3 Matérialisation e+/e–
	Lorsque l'énergie du photon  est supérieure à deux fois la masse de l'électron au repos (1,022 MeV) la création de paire e+, e-) devient possible. Ce processus est la matérialisation de l’énergie du photon lorsqu'il interagit avec le champ élect...
	Peu de temps après la matérialisation, les positrons s'annihilent lorsqu'ils rencontrent un électron intermédiaire, produisant les plus souvent deux photons gamma de 511 keV chacun. Ces photons vont à leur tour pouvoir interagir avec le milieu (figure...
	Figure 3.6 : Création de paires
	3.5 Section efficace totale d’interaction
	La probabilité qu'un photon incident dépose une partie ou la totalité de son énergie dans une substance par un processus donné peut être exprimée par la section efficace, exprimé en cm2 ou barns (1 barn =10-24 cm2). La section efficace de chaque mode ...
	σT= σ (photoélectrique) + σ (Compton) + σ (paire)                                       (3.7)
	Figure 3.7 : Probabilités des trois processus.
	3.6 Atténuation des photons gamma et libre parcours moyen
	L'atténuation est la réduction de l'intensité d'un faisceau de photons lorsqu'il traverse un milieu. Elle suit la loi exponentielle décroissante entre le nombre de photons incidents I0 et le nombre de photons transmis I à travers un milieu d'épaisseur x.
	I (x) = I0 ,𝑒-−µ𝑥.                                                           (3.8)
	La partie exponentielle représente la fraction de photons qui n'interagissent pas dans le milieu, on parle du facteur de transmission. µ : c’est le coefficient atténuation linéique qui dépend de l’énergie du photon et de la nature du milieu. Il est li...
	,µ-𝑇.= 𝑛. ,𝜎-𝑇.=,𝜌,N-A.-𝑀. ,𝜎-𝑇.                                                     (3.9)
	µT : Coefficient d’atténuation linéique total (cm-1), où :
	µT = µ (photoélectrique) + µ (Compton) + µ (paire)                                 (3.10)
	𝑛: Nombre d’atomes par unité de volume (cm-3),
	𝜌: Masse volumique (g.cm-3),
	NA : Nombre d’Avogadro (mol-1),
	M : Masse molaire (g.mol-1)
	σT section efficace microscopique totale (en barn)
	On définit le libre parcours moyen λ des photons dans le milieu par :
	λ = ,1-µ.                                                                        (3.11)
	En pratique, notamment en radioprotection, on utilise la moitié de l'épaisseur de la couche d'atténuation (couche demi-atténuation) ou épaisseur moitié ,𝑥-,1-2.. c'est-à-dire l'épaisseur du matériau nécessaire pour  atténuer d’un facteur 2 l’intensit...
	,𝑥-,1-2.  .=,,ln-2.-µ.         Et          𝐼,𝑛 ,𝑥-,1-2.  ..=,,𝐼-0.-,2-𝑛..                           (3.12)
	Aussi, la couche déci-atténuation ou épaisseur dixième ,𝑥-,1-10..   est définie de la même manière, l’épaisseur de matériau nécessaire pour atténuer l’intensité d’un facteur 10 :
	, 𝑥-,1-10.  .=,,𝑙𝑛-10.-µ.      Et          𝐼,𝑛 ,𝑥-,1-2.  ..=,,𝐼-0.-,10-𝑛..                              (3.13)
	D’après ces deux grandeurs :
	µ =,,𝑙𝑛-2.-,   𝑥-,1-2.  ..=,,𝑙𝑛-10.-,   𝑥-,1-10.  ..                                                (3.14)
	Pour des photons d'énergies comprises entre 1 et 3 MeV, on peut estimer la couche déci-atténuation ,  𝑥-,1-10.  . en cm :
	,𝑥-,1-10. .≈ ,35-𝜌.                                                           (3.15)
	Où, ρ est la masse volumique du milieu ralentisseur en g cm-3 donc les valeurs des coefficients massiques µ/ρ exprimées en cm2 g−1 et sont disponibles dans la littérature [33].
	La figure 3.8 présente les atténuations dans un matériau fréquemment utilisé en spectrométrie gamma, à savoir le plomb (blindage). On remarque les différentes discontinuités d'absorption, liées aux énergies de liaison des électrons : Kedge à 85 keV et...
	Figure 3.8 : Coefficients massiques d’atténuation totale et partielle pour le plomb [34].
	3.7 Technique spectrométrique de détection
	La spectrométrie gamma est une technique d’analyse très précise dont l’objectif est d’identifier et de quantifier les radioéléments naturels et/ou artificiels émetteurs de rayonnements gamma présents dans l’échantillon à analyser. Elle permet d’identi...
	3.7.1 Types de détecteurs gamma
	Le principe de la détection des rayonnements repose sur la mesure (partielle ou totale) de l'énergie transférée au matériau sensible par un mécanisme d'ionisation considéré auparavant. En spectroscopie gamma, les deux principaux détecteurs utilisés so...
	a. Détecteurs à scintillations
	Les premiers détecteurs pour la spectroscopie gamma ont été des scintillateurs. Ces détecteurs sont basés sur le principe de l'excitation et de la désexcitation. Lorsque le rayonnement gamma rencontre le matériau de scintillation, les molécules qui co...
	Le scintillateur est relativement transparent, son spectre d'émission étant l'une de ses principales propriétés utilisées dans la détection des particules. Les photons de luminescence sont collectés à travers un tube photomultiplicateur. Cela leur per...
	b. Détecteurs à semi-conducteurs
	Ils sont basés sur l'ionisation des atomes dans le milieu du détecteur suite au dépôt d'énergie des photons gamma. Comme leur interaction aboutit à la génération de porteurs de charge (paires électron-trou) au sein du semi-conducteur. Ces charges sont...
	Par rapport à d'autres types de compteurs, les détecteurs à semi-conducteurs combinent de nombreux avantages bien connus tels que leur linéarité, leur bonne résolution, vitesse et possibilité de modifier facilement la taille de la zone sensible et de ...
	Les détecteurs au germanium sont disponibles en trois configurations géométriques : Planaire, coaxiale et puits (figure 3.9). Chacune de ces configurations est adaptée à un type d'échantillon et à un élément radioactif donné [36,37].
	Figure. 3.9 : Les différentes configurations géométriques des détecteurs germanium [38]
	La géométrie planaire (figure 3.9, 1) permet au détecteur de répondre aux basses énergies (de 1 keV à 1 MeV). C'est cette configuration où la résolution est la meilleure. L'épaisseur du volume actif peut atteindre 1 ou 2 cm, ce qui donne un volume de ...
	La géométrie coaxiale (figure 3.9, 2) permet de contourner les problèmes de volume. Pour cette géométrie, le volume de détection effectif est significativement augmenté à 750 cm3. En revanche, la réponse énergétique se déplace vers des énergies plus é...
	La géométrie puits (figure 3.9, 3) la réponse du détecteur est dans la même gamme d'énergie que la géométrie coaxiale, mais comme l'échantillon est introduit dans le détecteur, son efficacité de détection est fortement améliorée. Par contre un détecte...
	Tableau 3.1 : Résolution (en keV) d’un détecteur germanium dans les trois configurations.
	3.7.2 Electronique d’acquisition
	En spectrométrie γ, les signaux fournis par un détecteur sont traités par différents modules électroniques pour donner un spectre de rayons gamma des radioéléments analysés. Le rôle de ces modules est d'assurer l'amplification, la mise en forme et l'a...
	Une chaîne de spectrométrie gamma comporte les équipements suivants :
	 Un détecteur dans un château de plomb.
	 Une haute tension (HT) permet la polarisation en inverse du semi-conducteur (augmentation de la zone de déplétion).
	 Le préamplificateur de charge qui lié physiquement au détecteur, pour diminuer le bruit électronique et pour assurer un couplage optimal entre le détecteur et l’amplificateur.
	 Un amplificateur est placé à la suite du préamplificateur pour réaliser deux tâches essentielles : la mise en forme du signal pour améliorer les paramètres tels que temps de résolution, résolution en énergie, rapport signal sur bruit, et pour pouvoir tra�
	Figure 3.10 : Electronique d’acquisition.
	 Convertisseur analogique-numérique (ADC) qui transforme l’amplitude du signal analogique fourni par l’amplificateur en un nombre qui est alors proportionnel à l’énergie déposée dans le cristal.
	 Analyseur pour convertir la hauteur de l’impulsion en une valeur de canal du spectre en énergie. Il permet d’obtenir un histogramme en temps réel dans lequel l’énergie déposée dans le cristal est reliée au numéro de canal. Avec le développement technolog�
	 PC d’acquisition, associe à un analyseur, enregistre l’énergie de l’événement incrémentant le canal correspondant. Un spectre est ainsi collecté et analysé par le logiciel GENIE 2000, dans notre cas.
	Pour fonctionner, le détecteur doit être polarisé par une alimentation haute tension. Il subit directement l’ionisation par des rayonnements incidents en mettant en mouvement des paires d’électron-trou. Ces paires de charges sont en fonction de leurs ...
	Tous les éléments qui composent une chaîne de détection et qui contribuent à la proportionnalité entre l’énergie cédée et l’impulsion finale doivent être remarquablement stables et linéaires [37,38].
	3.8 La sensibilité de spectrométrie gamma et l’effet de matrice
	Pratiquement, les mesures par spectrométrie γ posent des problèmes dont la solution dépend étroitement de l’activité mesurée et de l’utilisation ultérieure des résultats. C’est le cas des échantillons avec des faibles activités comme les mesures envir...
	3.8.1 Problème de géométrie
	3.8.2 Pertes de comptage
	Le temps mort est l’intervalle de temps entre le moment où une impulsion de comptage est déclenchée et celui où l’impulsion suivante peut apparaître. On le retrouve dans tous les cas de dispositifs de détection quel que soit le type de détecteur utili...
	3.8.3 Effet de matrice
	L’étalonnage de l'efficacité du détecteur en fonction des pics d'absorption totale (Full Energy Peak Effeiciency) représente un sujet d’intérêt considérable, qui est toujours nécessaires pour atteindre des mesures précises en spectrométrie gamma. La f...
	a. Pic-somme
	L’augmentation d’angle solide améliore la sensibilité du détecteur aux rayonnements X et γ de faible énergie, mais a comme conséquence l’apparition du phénomène de pic-somme (PS). Il s’agit de la détection simultanée de deux photons voire plus émis en...
	b. Auto-absorption
	L’auto-absorption est un facteur déterminant en spectrométrie γ. Il se manifeste par des pertes d’impulsions et la sous-estimation de l’efficacité pour un rayonnement γ d’une énergie donnée. Il dépend de l’énergie incidente, de la densité de l’échanti...
	3.8.4 Analyse de spectres
	Le spectre gamma reflète les différents processus d'interaction entre les photons gamma et le milieu de détection, le cristal de germanium mais aussi les matériaux qui l'entourent.
	Figure 3.11 : Spectre gamma type.
	La figure 3.11, représente schématiquement un spectre gamma où la grande majorité de ces processus sont représentés. La source représentée est mono-énergétique, émet des photons d’une énergie supérieure à 1022 keV, après étalonnage en énergie.
	Le pic photoélectrique ou pic d’absorption totale, correspond à l'énergie totale déposée sur la partie sensible du détecteur, soit par effet photoélectrique, soit par une combinaison de trois procédés. C’est à partir de ce pic qu'il est possible d'ide...
	Le fond Compton est un continuum d’énergie, correspondant à des transferts partiels de l’énergie des photons incidents dans le détecteur via une diffusion Compton. Il s’étale entre le pic de rétrodiffusion (θ = 180 , transfert maximum à l’électron Com...
	Le pic d’annihilation correspond au phénomène d’annihilation, positionné à une énergie E = 511 keV correspond à la détection d’un photon provenant de l’annihilation d’un positron avec un électron du milieu traversé.
	Pic de rétrodiffusion correspond à la rétrodiffusion des photons dans le milieu environnant la partie active du détecteur.
	Les pics de simple et double échappement, positionnés respectivement aux énergies Eγ = Esource - 511 keV et Eγ = Esource - 2×511 keV. Ils sont causés par un photon γ primaire subissant une matérialisation en une paire électron-positron.
	Pour l'analyse d'échantillons environnementaux contenant plusieurs éléments radioactifs, le spectre obtenu est un ensemble de pics dans la distribution d'énergie. Chaque énergie du pic correspond à l'énergie du photon incident, ce qui permet d'identif...
	Un détecteur de spectrométrie gamma basé sur deux concepts. Ils sont le rendement de détection et la résolution en énergie. Une détermination qualitative et quantitative des radionucléides présents dans un échantillon est possible après un étalonnage ...
	3.8.5 Analyse qualitative
	La résolution en énergie est la détermination de la capacité d’un détecteur à séparer des raies voisines dans le spectre. Pour un pic sous forme d’une distribution gaussienne, elle tient compte de sa largeur à mi-hauteur  (FWHM=Full Width at Half Maxi...
	FWHM =𝜎 ,8 𝑙𝑛2 .=2, 355 𝜎                                                (3.16)
	La résolution relative R qu’exprimée en (%) est d'usage de définir comme étant le rapport de la résolution FWHM à l'énergie du pic (Équation 3. 17) :
	R(E) = ,𝐹𝑊𝐻𝑀-𝐸.                                                               (3.17)
	La résolution FWHM varie avec l'énergie des photons gamma. Pour les scintillateurs ou les détecteurs à semi-conducteurs, la résolution est la somme de plusieurs contributions comme la fluctuation statistique, le bruit électronique de l'ensemble de la ...
	Figure 3.12 : Définition de la résolution d'un détecteur.
	3.9 Analyse quantitative
	La mesure d’activité de chaque radionucléide dépend par la connaissance préalable de l’efficacité de détection. Le rendement est souvent exprimé en pourcentage du nombre de rayonnements incidents. Il dépend de la réponse de la chaîne électronique et d...
	εabs =,𝑛𝑜𝑚𝑏𝑟𝑒 𝑑’𝑖𝑚𝑝𝑢𝑙𝑠𝑖𝑜𝑛𝑠 𝑐𝑜𝑚𝑝𝑡é𝑠-𝑛𝑜𝑚𝑏𝑟𝑒 𝑑𝑒 𝑟𝑎𝑦𝑜𝑛𝑛𝑒𝑚𝑒𝑛𝑡𝑠 é𝑚𝑖𝑠 𝑝𝑎𝑟 𝑙𝑎 𝑠𝑜𝑢𝑟𝑐𝑒.                                    (3.18)
	Et
	εint =,𝑛𝑜𝑚𝑏𝑟𝑒 𝑑′é𝑣è𝑛𝑒𝑚𝑒𝑛𝑡𝑒𝑛𝑟𝑒𝑛𝑟𝑠 𝑒𝑛𝑔𝑖𝑠𝑡𝑟é𝑠-𝑛𝑜𝑚𝑏𝑟𝑒 𝑑𝑒 𝑝𝑎𝑟𝑡𝑖𝑐𝑢𝑙𝑒𝑠 𝑎𝑟𝑟𝑖𝑣𝑎𝑛𝑡 𝑠𝑢𝑟 𝑙𝑒 𝑑é𝑡𝑒𝑐𝑡𝑒𝑢𝑟.                                 (3.19)
	L’efficacité absolue (εabs) dépend des propriétés du détecteur comme la géométrie et la probabilité de l’interaction de photon dans le détecteur, tandis que l’efficacité intrinsèque (εint) dépend du type de radiation, de son énergie et du matériau con...
	εabs=,Ω-4𝜋. εint                                                          (3.20)
	où, Ω est l’angle solide de détection déterminé par la surface du détecteur vue par la source définie comme ponctuelle, (figure 3.13). Elle est donnée par l’équation (3.21) :
	Ω=2π(1−,𝑑-,,𝑑-2.+,𝑟-2...)                                                          (3.21)
	Figure 3.13 : Angle solide de détection.
	3.9.1 limite de détection
	Pour les mesures environnementales, les niveaux d’activité sont généralement faibles. À des très basses activités, la mesure précise qui exprime effectivement les niveaux d’activités devient très difficile ou presque impossible avec une chaine de mesu...
	Le bas bruit de fond signifie que ces spectromètres sont capables de mesurer des niveaux d’activité très faibles, 104 à 105 fois inférieures à ceux que l’on rencontre généralement dans la nature. A titre d’exemple, les détecteurs Ge peuvent mesurer de...
	Dans le cadre des mesures des basses activités, le bruit de fond doit être éliminé ou réduit au plus bas possible de fond de façon à accroître les sensibilités de détection pour pouvoir mesurer des activités à l’ordre de la trace. Sous cet esprit, deu...
	Figure 3.14 : Schéma représentant le seuil de décision SD et la limite de détection LD.
	La limite de détection se trouve entre les événements détectables non quantifiables et quantifiables tandis que le seuil de décision est la limite entre les événements non détectables et détectables mais non quantifiables, comme schématisé dans la fig...
	3.9.2 Améliorer la sensibilité de détection
	Pour diminuer et corriger l’effet de matrice dans la plupart des laboratoires de radioactivité environnementale, l’efficacité de détection est déterminé en utilisant deux méthodes : la mesure de sources étalon ou la simulation Monte-Carlo.
	3.9.3 Méthode à l’aide de sources étalons
	L'étalon est une source radioactive de nature et de forme similaires à celles de l'échantillon à analyser. Ils sont référencés par une activité massique ou volumique ou à un taux d'émission de photons des principales raies gamma. Ainsi, dans de nombre...
	3.9.4 Méthode numérique par simulation Monte-Carlo
	Historiquement la première utilisation connue des méthodes Monte-Carlo date du 18eme siècle, plus précisément de l’année 1777, date à laquelle le Comte de Buﬀon estima la valeur de π [37]. L’émergence de la méthode Monte-Carlo est historiquement attri...
	En 1946, Ulam proposa la méthode Monte-Carlo. Il profita de l’apparition de l’ordinateur et de sa collaboration avec Von Neumann et Nicholas Metropolis, pour développer des algorithmes Monte-Carlo implémentables, dont l’exécution permet de rendre des ...
	Ce fût Metropolis qui donna le nom de Monte-Carlo à ces méthodes par analogie avec le caractère aléatoire de la roulette du célèbre Casino de Monte-Carlo a Monaco [38]. Après la guerre, grâce au développement de nouveaux moyens informatique, les métho...
	Aujourd’hui, l’utilisation de cette méthode a évolué jusqu’au domaine de la physique médicale. Le principe de base d’une simulation Monte Carlo est d’utiliser un nombre aléatoire dans une série d´équations probabilistes décrivant un système. L’idée d’...
	Cette méthode Monte-Carlo a été appliquée pour réaliser l’étalonnage du dispositif de mesure utilisé, grâce à des simulations de radionucléides présents dans des sources étalons. Pour les deux méthodes ci-dessous, l'efficacité de détection est calculé...
	3.10 Étalonnage du dispositif de mesure utilisé
	La spectrométrie est une méthode de mesure proportionnelle, et l'étalonnage de l'efficacité du détecteur est généralement effectué à l'aide de sources étalons dont l'activité est déterminée par mesure directe. L’analyse repose sur l’étude des pics d’a...
	3.10.1 Le standard d’étalonnage (IAEA-447)
	Le premier critère pour choisir la source ou l’échantillon standard qui nous permettra d’obtenir notre courbe étalon est la faible incertitude associée aux activités connues des radioéléments qui y sont présents. Pour l’analyse d’échantillons sédiment...
	- Commercialisé, en assez grande quantité. Il est alors tout à fait possible de créer n’importe quelle géométrie selon l’échantillon à analyser ;
	- Type de sol, ce qui peut se rapprocher au mieux de la nature des échantillons à analyser ;
	- Les activités spécifiques des radioéléments sont certifiées.
	Le standard IAEA-447 contient les radioéléments naturels tels que les isotopes de 235U et 238U, 232Th ainsi que 40K [43]. Il a accumulé les radioéléments artificiels provenant des retombées atmosphériques comme 137Cs, 241Am ainsi que les isotopes 239P...
	Figure 3.15 : Spectre expérimental du standard de référence IAEA-447.
	3.10.2 Etalonnage en énergie
	Dans le spectre gamma, chaque canal du spectre correspond à une énergie. La calibration en énergie permet donc de définir un lien entre le numéro de canal, compris entre 1 et 8192, et l’énergie correspondante. Pour ce faire, on utilise une source de r...
	E (kev) = a0 + a1C + a2C2 + a3C3 +….                                                 (3.22)
	Où a0, a1, a2 et a3 sont les coefficients à déterminer et C le canal (position du pic) de l’AMC. Chaque canal est associé à une énergie. Pour augmenter l'ordre du polynôme, un plus grand nombre de points d’étalonnage est nécessaire. Le coefficient a0 ...
	L’étalonnage en énergie du détecteur BEGe a été réalisé dans un premier temps avec une source ponctuelle de 60Co émettant des photons à 1,17 MeV et 1,33 MeV. Cela a permis de repérer un éventuel décalage en énergie. La calibration complète a ensuite é...
	𝐸=,𝑖=0-𝑛-,𝑎-𝑖 ..,𝐶-𝑖.                                                             (3.23)
	Avec E l’énergie du rayonnement gamma, C le numéro du canal correspondant, et ,𝑎- . coefficients à déterminer. Cette relation (3.23) peut être donnée directement par le logiciel Génie 2000, ou peut être trouvée manuellement en répertoriant le numéro ...
	Figure 3.16 : Droite d’étalonnage en énergie donnée par le logiciel Génie 2000.
	Cette tâche doit être réalisée avant toute acquisition, sous peine d’obtenir des spectres gamma décalés en énergie. Pour la réaliser, la nature de la source à utiliser n’est pas un critère. Elle peut être volumique, ponctuelle, monoénergétique ou mult...
	3.10.3 Etalonnage en efficacité
	L’étalonnage en efficacité d’une chaîne de spectrométrie gamma consiste à établir la réponse de ce paramètre en fonction de l’énergie c’est-à-dire qu’il donne le lien entre le nombre de coups relevés sur le spectre et le taux de désintégration des iso...
	𝜀(𝐸)=,,𝑁-𝑛𝑒𝑡.(𝐸)-𝐴(𝐸)  𝐼(𝐸) 𝑡.                                            (3.24)
	Deux fonctions sont souvent utilisées en spectrométrie pour le calcul de l’efficacité à partir de la courbe d’étalonnage en efficacité. Elles sont basées sur le logarithme de l’efficacité fonction polynôme soit du logarithmique de l’énergie, soit de l...
	4.1 Introduction
	Le rayonnement gamma naturel étant le principal contributeur à la dose externe de la population mondiale, l'évaluation de sa dose revêt une importance particulière. En outre, ce travail d'évaluation se concentre sur l'effet de la granulométrie et de l...
	Le premier objectif de cet article est d'étudier les niveaux d'activité gamma de radionucléides naturels afin de déterminer les doses de rayonnement et les risques radiologiques potentiels associés à ces matériaux dans trois minerais de phosphate sédi...
	Le deuxième objectif concerne l'étude de l'influence des processus de traitement sur la radioactivité dans l'usine de traitement des mines de phosphate par l'évaluation des activités NORM et des niveaux de radiation gamma externe dans des échantillons...
	Dans ce travail, trois échantillons de minerai de phosphate ont été collectés dans deux zones minières différentes en Algérie (figure 4.1). Les échantillons de P2 et P2(org) ont été obtenus de la mine de Djebel Onk, située à 100 km au sud de Tébessa, ...
	 Intensité qui correspond à la probabilité absolue d'émission de la désintégration des rayons gamma
	 t : Temps de mesure en secondes
	 m : Masse de l'échantillon (kg)
	La radioactivité naturelle est calculée manuellement à l'aide d'une feuille de calcul (LibreOffice Calc, Ubuntu), où les activités du 226Ra et du 232Th peuvent être estimées indirectement, par l'intermédiaire de plusieurs raies gamma de leurs nucléide...
	4.2.5 Doses de radiation
	4.2.5.1 Débit de dose absorbée (D) et dose efficace annuelle (AED)
	Le débit de dose absorbé D (nGy h-1) dans l'air fournit une relation directe entre l'activité des NORM, telles que 226Ra, 232Th et 40K, dans un échantillon et leur exposition aux êtres humains à 1m au-dessus du sol [45], en supposant que les contribut...
	𝐷=0.462,𝐴-Ra.+0.604,𝐴-Th.+0.0417,𝐴-K.                                (4.2)
	La dose efficace annuelle AED (mSv an-1) due aux rayons gamma émis par 226Ra, 232Th et 40K maintenus dans les échantillons sélectionnés a été calculée à partir de l'équation (4.3) [51] :
	Depuis plusieurs décennies, l'émanation du radon a fait l'objet de nombreuses et diverses études, principalement pour les sols, les roches et les matériaux de construction. Autrement, en Algérie, les études relatives au minerai de phosphate en traitem...
	Théoriquement, la diffusion du radon est un mécanisme d'émission qui est lié à la température, mais expérimentalement, dans le cas des phases minérales, la diffusion intra cristalline est souvent négligeable, de sorte que l'effet de la température sur...
	Mod: mesure trouvée par le détecteur Modane (puits HPGe); BEGe: mesure trouvée par BEGe HPGe; Wlimite: Limites de sûreté de l'UNSCEAR
	Les activités des radionucléides 226Ra, 232Th et 40K dans différents types phosphates de minerais et d'engrais en Algérie sont présentées dans le tableau 4.3. Ces valeurs sont comparées aux niveaux d'activité admissibles qui sont respectivement de 35 ...
	Figure 4.6 : Activités des radionucléides 226Ra, 232Th et 40K contenus dans les minerais de phosphate et des échantillons d'engrais granulaires en Bq kg-1.
	Cette hétérogénéité des niveaux de radioactivité peut être principalement attribuée aux différentes origines des matières premières phosphatées, telles que les mines et le type de phosphate extrait, mais elle peut également être due à des différences ...
	4.3.1.2 Risque radiologique
	Pour l'indice de l'activité équivalente du radium (Raeq), tous les échantillons étudiés ont montré des valeurs plus élevées que la limite mondiale recommandée, à l'exception de l'échantillon d’échantillon d'engrais importé.
	Pour une utilisation sûre d'un matériau, Hex et Hin doivent être inférieurs à l'unité. D'après Tableau 4.6, les indices de risque externe et interne pour les minerais de phosphate et des engrais étudiés étaient supérieurs à la limite de sécurité, sauf...
	Les valeurs calculées de l'indice de niveau représentatif Iγr en utilisant l'équation (4.8) sont présentées dans le tableau 4.6. Les valeurs pour les échantillons de minerais de phosphate P1, P2 et P2(org) sont de 4,93, 4,55 et 4,96. Pour le fertilisa...
	4.3.2 Effet des traitements miniers du phosphate sur la radioactivité naturelle
	Pour étudier l'effet des différentes phases dans les procédés de fabrication sur la radioactivité naturelle des phosphates dans l'usine de traitement minier, nous avons collecté plusieurs échantillons à chaque étape du processus d'extraction dans la m...
	En raison de la baisse de la demande de phosphate noir et de la croissance du phosphate beige sur le marché international, ce dernier a occupé une grande partie de l'exploitation du phosphate, ces dernières années à la mine de Djebel Onk, Nous avons d...
	4.3.2.1 Effet des traitements par voie sèche sur la radioactivité
	Nous avons déterminé les activités de 226Ra, 222Rn, 232Th et 40K à chaque étape de la voie sèche. La figure 4.7 montre une comparaison entre les activités dans tous les échantillons étudiés pendant la voie sèche, avec l'étape 0 : R33 est 15 mm, en tam...
	Les résultats obtenus montrent une variation remarquable des activités pour les radionucléides dans tous les échantillons tout au long des étapes du traitement à voie sèche, en particulier pour l'activité du 226Ra.
	En outre, on peut noter que les activités du 226Ra et du 232Th dans tous les échantillons étudiés étaient plus élevées que les niveaux d'activité admissibles [45].

	Figure 4.7 : Activités du 226Ra, du 232Th et du 40K par voie sèche en Bq kg-1, où l'axe des x représente les différentes étapes du processus de séchage.
	Le tableau 4.7 résume les valeurs obtenues, où l'on peut voir la variation des niveaux de radioactivité naturelle pour 226Ra, 232Th et 40K dans différents échantillons représentant les différentes étapes du procédé à sec.
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