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Introduction générale

La phytothérapie est I'une des plus anciennes médecines du monde et elle représente un
traitement alternatif sans créer de nouvelles maladies malgré le formidable développement de
I’industrie pharmaceutique et chimique, I’intérét populaire pour la phytothérapie n’a cessé de se

développer.

Selon I’organisation mondiale de la sant¢ (wHo) ,80% de la population mondiale utilise
actuellement des herbes comme traitement médical primaire en raison de sa facilité de

disponibilité.

Dans le cadre de ce travail, des cing échantillons des plants médicinaux ont été analysés par la
technique de spectrométrie gamma. Il s’agit de déterminer et quantifiés les radionucléides

naturels.

La spectrométrie gamma est née de la rencontre de deux grandes découvertes qui ont
bouleversé notre quotidien. D'une part I'utilisation de la radioactivité au bien étre de I’homme,et
la révélation quelle est partout présente depuis la création de I'Univers, dautre part l'essor
de l'industrie des semi-conducteurs qui a permis l'amélioration constante des performances
des détecteurs. L'objectif principal de la spectrométrie est de caractériser les éléments
radioactifs d'une source inconnue par I'étude de I'énergie des photons gamma émis. Quand un
photon interagit avec un détecteur, son énergie photonique est convertie en une impulsion
électrique, dont l'intensité est mesurée. L'histogramme obtenu en collectant les événements peut
étre utilisé pour identifier les éléments radioactifs et de mesurer leur activite. Pour élargir la
gamme de ce type de mesure aux faibles activités, il est important d’améliorer la sensibilité de
détection des moyennes de mesure. Dans ce contexte, il faut disposer le systeme de détection a
bas bruit de fond, ces dispositifs permettant d’atteindre des meilleures sensibilités de 1’ordre de

quelgues mBg/Kag.

Le présent mémoire comporte trois chapitres, le premier présente une recherche bibliographique

a propos des plantes médicinales et de leurs propriétés (phytothérapie).

Le second chapitre consacré a la technique de spectrométrie gamma. Les principales
considérations expérimentales liées a cette technique seront présentées : son principe, nature
physique et intérét d’un détecteur Ge(HP), la chaine de mesure. La technique de spectrométrie

gamma a bas bruit de fond est en fin présentée.
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Introduction

Si I'on ne sait pas précisément ce que nos ancétres mangeaient au début de I'humanité il y'a 5 a
7 millions d'années, il est certain que les plantes faisaient partie de leur alimentation
quotidienne. lls découvraient treés tot dans leur évolution que ces plantes ne représentaient pas
uniquement une source d'alimentation mais pouvaient également soulager voire guérir certaines
maladies. Aujourd'hui les principes actifs des plantes sont des composants essentiels d'une
grande partie de nos médicaments et produits de soins. Malgré les multiples progrés de la
medecine moderne, il y 'a un net regain d'intérét vis-a-vis de la phytothérapie. Selon 'OMS
(Organisation Mondiale de la Santé) plus de 80 % de la population mondiale ont recours a la
Pharmacopée traditionnelle pour faire face aux problémes de la santé. En effet, sur les 300 000
especes veégetales recensées sur la planete plus de 200000 espéces vivent dans les pays

tropicaux d'Afrique ont des vertus médicinales.
I. Définition des plantes médicinales

Une plante médicinale est une plante utilisée pour ses propriétés thérapeutiques. Cela signifie
Qu’au moins une de ses parties peut étre employée dans le but de se soigner. Leur efficacité
releve de leurs composés, trés nombreux et tres variés en fonction des especes, et qui présentent
des effets thérapeutiques différents. Exemples : I’absinthe (troubles de la digestion) ; le lin
(constipation) ; le tilleul (fievre) [1]. Selon I’OMS, plus de 20000 plantes utilisées dans le monde

pour ses propriétés pharmacologique, dont environ 3000 ayant fait I’objet d’études scientifiques

[2].
I.1. Principe actif

C’est une molécule présentant un intérét thérapeutique curatif ou préventif pour 'Homme ou
I'animal. Le principe actif est contenu dans une drogue végétale ou une préparation a base de
drogue végétale. Une drogue végétale en I’état ou sous forme de préparation est considérée
comme un principe actif dans sa totalité, que ses composants ayant un effet thérapeutique soient

connus ou non [4].
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1.1.1. Principaux groupes

Les métabolites secondaires sont classés en trois grands groupes : les composés phénoliques,
terpénes et alcaloides. Chacune de ces classes renferme une trés grande diversité de composés

qui possédent une trés large gamme d’activités en biologie humaine [5].
a. Composés phénoliques

Les polyphénols ou composés phénoliques forment une grande classe de produits chimiques qui
on trouve dans les plantes au niveau des tissus superficielles, ils sont des composés
photochimiques polys hydroxylés et comprenant au moins un noyau aromatique a 6 carbones. lls

subdivisent en sous classe principales ; les acides phénols, les flavonoides, les lignines, les tanins

[6].
a.l. Acide phénolique

Les phénols ou les acides phénoliques sont des petites molécules constituées d'un noyau
benzénique et au moins d'un groupe hydroxyle, elles peuvent étre estérifiées, éthérifiées et liées a
des sucres sous forme d'héterosides, ces phénols sont solubles dans les solvants polaires, leur
biosynthése dérive de I'acide benzoique et de l'acide cinnamique. Les phénols possédent des

activités anti-inflammatoires, antiseptiques et analgésiques [9].
a.2. Les flavonoide

Les flavonoides représentent une classe de métabolites secondaires largement répandus dans
le regne végétal. Presque toujours hydrosolubles, ce sont des pigments quasiment universels
des végétaux et sont en partie responsables de la coloration des fleurs, des fruits et parfois des
feuilles. Les flavonoides sont susceptibles d’assurer la protection des tissus contre les effets
nocifs du rayonnement UV, ils jouent aussi un rdéle dans la défense des plantes contre les
micro-organismes pathogenes, dans la fertilité des plantes et dans les interactions plante-
microbe. Ces pigments représentent des signaux visuels qui attirent des animaux
pollinisateurs (les anthocyanes, les aurones et les chalchones). Les flavonoides sont largement
abondants dans les légumes, les feuilles (salade, choux, épinards, etc), ainsi que dans les

téguments externes des fruits [7].
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a.3. Tanins

Beaucoup de plantes contiennent des tanins a un degré plus ou moins élevé. Ceux-ci donnent
un goQt amer a la plante. Les tanins sont des composés polys phénoliques. Qui contractent les
tissus en liant les protéines et en les précipitant en créant ainsi une couche protectrice. Les
plantes riches en tanins sont beaucoup utilisées pour les affections digestives; en cas de
diarrhée, ulcere et pour soulager les hémorroides [8,9]. Et ils peuvent avoir plusieurs activités
biologiques dont 1’activité anti-oxydante, anti-inflammatoire, antifongique, anti-tumorale,

antivirale et anti-diarrhéique [7].
a.4. Lignines

Composés qui s'accumulent au niveau des parois cellulaires (tissus sclérenchymesou le noyau
des fruits), au niveau de seve brute qu'ils permettent la rigidité des fibres, ils sont le résultat
d'association de trois unités phenoliques de base dénommées monolignols de caractere
hydrophobe [29].

b. Les alcaloides

Les alcaloides sont I’'une des catégories les plus importantes de principes actifs dans la matiere
médicale. Ce sont des bases azotées généralement hétérocycliques, douées d’une activité
pharmacodynamique marquée. Pour la plupart se sont des poisons végétaux dotés d’une action
spécifique. Certains ont une action médicale sur Dappareil digestif tel que 1’aesine
d’aesculushippocastanum qui possede une action anti hémorroidaire [10,11]. Sont des
composes qui sont extraits de plantes et qui sont utilisés dans de nombreux cas et pour diverses
raisons : antalgiques, antipaludéen, substances paralysantes, poisons ou encore en tant que
stupéfiants. Elles ont un coté stimulant non négligeable mais sont aussi des substances toxiques

aux effets néfastes pour I’organisme [12].
c. Terpénes et stéroides

Les trapézoides sont une vaste famille de composés naturels pres de 15000 de molécules
différentes et de caractere généralement lipophiles, leurs grandes diversités due au nombre de
base qui constituent la chaine principal de formule (C5H8)n selon la variation de nombre n, dont
les composés mono terpénes, ses qui terpénes, diterpenes, triterpénes [13]. Ces molécules
présentent en forme des huiles essentielles ; parfums et go(t des plants, pigments (carotene),

hormones (acide abscissique), des stérols (cholestérol). Les stéroides sont des triterpenes est
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étracycliques, possédent moins de 30 atomes de carbone, synthétisés a partir d'un triterpéne
acyclique [14].

c.1. Les saponines

Les saponines constituent un vaste groupe d’hétérosides trés fréquents chez les végétaux. Ils sont
caractérisés par leurs propriétés tensioactives car ils se dissolvent dans 1’eau en formant des
solutions moussantes. lls sont principalement produits par les plantes mais aussi par les
organismes marins. Structuralement, les saponines peuvent étre classés en deux groupes selon la
nature de la génine : les saponines a génines triterpéniques, de loin les plus nombreux existant
chez les angiospermes dicotylédones et chez certains animaux marins et celles a génines
stéroidiques, presque exclusivement présentes chez les angiospermes monocotylédones. Les
saponosides peuvent étre présente dans les différents organes de la plante tels que les racines, les

feuilles, les graines...

Parmi les plantes les plus riches en saponosides, on note :
- Les racines de réglisse.

- Les racines de ginseng.

- Les feuilles de bouillon blanc.

- Les graines de fenugrec [15].

Saponine
Aglycone
Sucrehexo e
sespentose l
s
I v
Stéroide Triterpénoide

Schéma 1 : composition des saponines.

c.2. Huiles essentielles

Une huile essentielle ou essence se décrit communément comme un mélange de composés
aromatiques extrait d’une plante, obtenu par entrainement a la vapeur ou par hydrodistillation,

cette derniére, étant développée par les Arabes vers le 1Xéme siecle, notamment, aprées le
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développement de I’alambic par Avicenne. Les huiles essentielles (HE) ont été utilisées depuis
des millénaires pour leurs vertus thérapeutiques (antiseptique, antibactérienne, antivirale,
analgésique, sédative, anti-inflammatoire...) et ont été largement utilisées en tant que fragrance

et le sont toujours.

Actuellement, le regne végétal nous offre une grande diversité permettant d’obtenir plus de
3000 HE, parmi lesquelles, environ 300 sont important d’un point de vue commercial.
Spécialement dans I’industrie pharmaceutique, 1’agroalimentaire, le cosmétique et la
parfumerie. Selon la pharmacopée européenne, une HE est : un produit odorant, généralement
de composition complexe, obtenu a partir d’une matiére végétale botaniqguement définie, soit
par entrainement a la vapeur d’eau, soit par distillation séche, soit par un procédé mécanique
approprié sans chauffage. L’HE est plus souvent séparé de la phase aqueuse par un procedé

physique n’entrainant pas de changement significatif de sa composition.

D’un point de vue chimique, les HE sont des liquides odorants de consistance huileuse, trés
volatils, dotées de caractére hydrophobe, solubles dans les solvants organiques et de densité
inférieure a celle de 1’eau. Les HE sont synthétisés par les plantes par ses différents organes : a
partir de racines (iris), de bulbes (ail) ou de rhizomes (gingembre). Elles peuvent aussi étre issues
de la tige (petits grains), du la tige (petits grains), du bois (rose, cédre) ou encore de 1’écorce
(cannelle). Les feuilles (eucalyptus, citronnelle), les bourgeons (pin), les fleurs (rose), les fruits
(orange).Et les graines (muscade, anis). Pour certaines HE, comme celles de la lavande ou de la
sauge, c’est la plante entiére qui est utilisée. Dans la nature, les HE semblent jouer un réle dans
la protection des végétaux contre les agressions extérieures causées par les microorganismes,

contre les insectes et méme les animaux herbivores [16].
I.2. Conservation et stockage

Les PAM sont conservées a l'abri de la lumiere, air et au sec dans des récipients en porcelaine,
faience ou verre teinté, boites sec en fer blanc, sacs en papier ou des caisses. Cette technique est
nécessaire pour les plantes qui subissent des transformations chimiques sous l'influence des
ultraviolets. Les plantes riches en produits volatiles et qui s'oxydent rapidement sont conservées
dans un milieu étanche [22,23]. Les principales conditions de stockage des plantes médicinales a

I’officine sont :

- Une température constante (une température élevée double la vitesse de dégradation des

plantes) comprise entre 15 et 18° C.
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- Un taux d’humidité inférieur a 60%.

- Une fragmentation seulement au moment de la délivrance, ce qui permet de limiter le contact
avec ’air.

- Une conservation dans un récipient fermé hermetiquement, de préférence opaque et non reactif
envers la plante.

En ce qui concerne la durée de conservation, elle est d’environ deux ans pour les fleurs, feuilles

et tiges herbaceées, et de quatre ans pour les racines, écorces et tiges plus coriaces [24].

1.3. Usage médical

L’utilisation des plantes médicinales est répandue depuis le début de ’humanité et jusqu’a
présent, malgré le développement de médicaments thérapeutiques ces derniers temps, mais de
nombreuses personnes dans le monde en dépondent encore pour la médecine et le traitement. De
nombreux composés présents dans les plantes et les herbes meédicinales sont utilise pour

fabriquer de nombreux médicaments efficaces.

e Gingembre

Dans de nombreux pays asiatiques, en particulier en inde, le gingembre est utilise dans le cadre
d’une alimentation saine quotidienne. Comme les propriétés médicinales du gingembre peuvent
traiter de nombreuses maladies. Les racines de gingembre ont également de nombreuse

utilisation comme antibactériennes, antivirales et antioxydants.

e Thé vert

Le thé vert est 'une des boissons sant¢ les plus célebres de tous les temps, et il est originaire du
continent australien. IL a des propriétés antibactériennes, antifongiques et antivirales.
Actuellement, I’herbe est utilisée dans la fabrication de savons, d’hydratants et de produits pour
le bain.

e Sauge

La plante de sauge est une herbe belle et douce au toucher. Les feuilles et les racines de la sauge
peuvent étre utilisées pour traiter efficacement un certain nombre de maladies. 1l est également
riche en nutriments dans une large mesure, en plus des antioxydants.

e Fleur de camomille

La fleur de camomille est la plante médicinale la plus célébre jamais utilisée depuis 1’ Antiquité,

ou les gens ont remarqué ses effets positifs et efficaces sur la santé générale du corps, car elle
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contient des éléments uniques utilisés dans le traitement de nombreuses maladies sans le moindre
effet secondaire.

e Thym

Le thym est utilisé comme plante aromatique. Les fleurs, les branches et I’huile ont de nombreux
avantages pour la santé. Dans ’Egypte ancienne, le thym était utilisé pour traiter de nombreuses
conditions médicales. Le thym est également une plante qui possede de fortes propriétés
antifongique, antivirales, antiseptiques et antiparasitaires.

o Ail

L’ail, membre de la famille des oignons, est utilis¢ dans divers plats dans des nombreux pays.
C’est aussi une herbe populaire qui peut traiter un grand nombre de maladies. De plus, il peut
calorique et riche en nutriments. L’ail contient de la vitamine C, B6, du manganese et des fibres.
L’odeur forte et piquante du soufre dans 1’ail aide a repousser les insectes et méme les serpents
[17].

I.4. Bienfaits des plantes médicinales

Les bienfaits des plantes médicinales regorgent de minéraux, de vitamines, d’oxygene et traiter
de nombreuses maladies différentes. Nous allons donc parler de certains des bienfaits des plantes

médicinales [17].

Plante Bienfaits

- Manger une boisson de gingembre conduit a la stabilit¢ et a 1I’équilibre du
Gingembre | systeme digestif.
- Résistance au cancer, au diabéte et a I’asthme.

- Nettoyer les vaisseaux sanguins a I’intérieur du corps.

- Traite les maux de téte, les rhumes et les maux de dents.
Thé vert - Elimine les pellicules et rafraichit le cuir chevelu.

- Traitement rapide des plaises et des brulures.

- Traiter des maladies de 1’estomac.
Sauge - Améliorer considérablement les performances de la mémoire.

- Apaisant les maux de dents et éliminant les mauvaises odeurs de bouche.

- Stabiliser la glycémie et réduire les brulures estomac.
Fleurs de | - Empécher la propagation des bactéries dans le corps.

camomille | - Prévention du diabéte et des crampes musculaires.
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- Traiter le rhume et la toux.
Thym - Il est apaisant pour le systéme nerveux et aide a se détendre.
- Réduire le risque de cancer du colon.

- Améliorer la santé du systéme immunitaire du corps.
Ail - Abaisser la tension artérielle et prévenir les maladies cardiovasculaires.

- Aide a prévenir la propagation du cancer.

Tableau (1.1) : Bienfaits des plantes médicinales.

I1. Phytothérapie

11.1. Définition de la phytothérapie

D’un point de vue étymologique, le terme “phyto” de phytothérapie provient du grec ancien.avec
le terme plus précis de “phyton” et signifie “végétal”. La phytothérapie est donc la “Thérapie par
le végétal ou par le monde végétal”, aujourd’hui nous considérons davantage la phytothérapie
comme la “thérapie par les plantes” ou plus exactement la méthode thérapeutique utilisant des
plantes médicinales dans le traitement de maladies. Selon I’OMS, la phytothérapie est le

traitement médical le plus utilisé au monde [3].
I1.2. Formes d’administration

Les plantes médicinales sont la base des teintures meres. En effet, ce sont ces mémes plantes
qu’on laisse macérer dans de I’alcool afin d’obtenir une solution aux vertus thérapeutiques, plus
OU moins puissantes, qui serviront a la préparation d’huiles essentielles et de médicaments

homéopathiques.

Pour extraire les principes actifs de la plante, il est également possible de procéder a une
décoctionl. Il s’agit de porter a ébullition le mélange des plantes, préalablement coupées en
petits morceaux dans de I’eau, puis de le filtrer. On peut les utiliser en usage externe et interne.
En interne, on les retrouve en tisane et en infusion. Pour cela, on utilise principalement les
feuilles et les fleurs. En usage externe, elles sont appliquées sous forme de compresse, de
cataplasme (plante broyée dont on dispose le jus sur la blessure), de pommades et d’onguent
[18]. Rappelons que les plantes médicinales et les médicaments a base de plantes inscrits dans la
pharmacopée frangaise sont administrables par voie orale, par inhalation ou localement (jamais

en injection) et peuvent étre utilisée sans I’intervention d’un médecin [19].

10
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11.3. Réglement et legislation

La phytothérapie revient en force depuis plus d’une dizaine d’années, a tel point
qu’actuellement, 45 % des Frangais déclarent avoir recours a des plantes médicinales ou
médicaments a base de plantes pour se soigner. C’est pourquoi la législation francaise et
européenne ont dd évoluer face a cette demande croissante, afin d’assurer le bon usage et la
sécurité des produits de phytothérapie. Bien qu’une Pharmacopée, des régles et des procédures
simplifiées d’autorisation de mise sur le marché (AMM) existaient déja en France, ces régles et
procédures ont été marquées en 2004 par des directives européennes sur les médicaments
traditionnels a base de plantes. Ainsi, la directive européenne 2004/27/CE a été publiée pour
prévoir un nouveau régime d’autorisation simplifi¢ pour la mise sur le marché des médicaments
traditionnels a base de plantes. Cing critéres cumulatifs ont été définis pour qualifier les

médicaments traditionnels a base de plantes :

- Disposer d’indications propres a des médicaments traditionnels a base de plantes congus et
destinés a étre utilisés sans la surveillance d’un médecin.

- Etre administrés selon un dosage et une posologie spécifiée.

- Présenter des formes et preparations administrées par voie orale, externe et ou inhalée.

- Avoir un usage médical reconnu pendant au moins 30 ans avant la date de demande dont 15 ans
dans I’espace de la communauté européenne.

- Disposer de données suffisantes sur I'usage traditionnel du médicament (innocuité démontrée,
conditions d’emploi spécifiées, effets pharmacologiques et efficacité plausibles du fait de leur

ancienneté et de I’expérience) [19].
11.4. Polluants (contaminants)

I11.4.1. Radioactivité

La pollution radioactive est 'un des problemes environnementaux les plus graves car elle
menace la vie humaine, animale et végétale en raison de la diffusion de I'utilisation de matieres
radioactives dans plusieurs domaines.

Le sol contient de nombreux isotopes radioactifs naturels tels que 'uranium, le thorium, le
radium, le potassium et autres. Il contient également de nombreux isotopes radioactifs industriels
(les réacteurs et les accélérateurs nucléaires). Les matiéres radioactives se répandent dans la

solution du sol et sont absorbées par la plante et s’accumulent dans les branches, les racines, les

11
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feuilles et les fruits, ou les matieres radioactives contenues dans la poussiére peuvent tomber

directement sur les feuilles et les fruits des plantes [20].
11.4.2. Métaux lourds

Ce sont des éléments chimiques métalliques comme le plomb, le mercure, le cadmium, I’arsenic,
le nickel, I’aluminium, le cuivre, le zinc, le brome. Les métaux lourds sont présents dans tous les
compartiments de 1’environnement, mais en de trés faibles quantités. Certains d’entre eux,
comme le cuivre et le zinc sont nécessaires au fonctionnement de notre organisme a condition
qu’ils soient absorbés en petite quantité mais ils peuvent pour des teneurs élevées (et sous forme
chimique biodisponible), devenir toxique ils représenter un risque pour notre santé. Les métaux

lourds peuvent provenir de plusieurs sources d’origine naturelles ou anthropiques.

Les métaux sont naturellement présents dans la croute terrestre. Ce sont des éléments métalliques
naturels, de densité supérieure a 5 g/cm® et tout métal ayant un numéro atomique élevé, en
général supérieur a celui du sodium (Z = 11). Les éléments naturellement présents dans les sols

dont certains sont indispensables aux plantes [21].
11.5. Phytomédicament

On entend par phytomédicaments les produits a base de plantes ayant obtenu une Autorisation
de Mise sur le Marché (AMM) ou un enregistrement auprés des autorités compétentes. Les
médicaments a base de plantes ont deux caractéristiques spéciales qui les distinguent des

médicaments chimiques : l'utilisation de plantes brutes et I'usage prolongé [25,26].
11.6. Avantages et efficacité de la phytothérapie

La phytothérapie qui repose sur des remedes naturels est bien acceptée par l'organisme, et
souvent associée aux traitements classiques. Elle connait de nos jours un renouveau exceptionnel
en occident, spécialement dans le traitement des maladies chroniques comme I'asthme ou
l'arthrite [27].

- De nombreuses études scientifiques relatent les effets bénéfiques des plantes, et leur efficacité
dans la plupart des domaines médicaux. Il existe aujourd’hui quatre organismes s’attachent a
démontrer leur efficacité : L’EMA, ’ESCOP, ’OMS et la Commission E en Allemagne. Ces 4
instances répertorient les vertus médicinales des plantes, et se prononcent sur leur utilité dans le

traitement de certaines maladies.

12
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- Les médicaments chimiques provoquent souvent des néfastes contrairement aux phyto-
médicaments qui ne présentent quasi pas d’effets secondaires si utilisé avec précaution.

- Les plantes médicinales sont beaucoup moins chéres que les médicaments de synthese.

- La phytothérapie est accessible a tous et ne nécessite pas d’obtenir une ordonnance.

- Se soigner par les plantes représente une alternative reconnue par la médecine et dénuée de tout

effet toxique pour I’organisme.
11.7. Inconveénients et limites d’utilisation de la phytothérapie

Dans les conditions normales d’utilisation de la plante médicinale, est susceptible de faire preuve
d’effets secondaires en régle générale indésirables. Dans certains cas, I’utilisation de plantes peut

étre la source d’intoxication [28].

- La toxicité peut étre aussi due a ’utilisation d’une dose excessive ou une erreur d’identification
de la plante.

- Certaines plantes contiennent des toxines cela rend la consommation d’une petite quantité
potentiellement mortelle.

- Une mauvaise interprétation des symptdmes peut étre tres dangereuse car la plupart des
médicaments a base de plantes sont basés sur I’automedication.

- Il y a certaines herbes qui sont déconseillées aux enfants ainsi qu’aux femmes enceintes car

elles sont dangereuses pour eux.

13



Chapitre Il - Interactions gamma-matiere & Spectrométrie gamma

Chapitre 11

Interactions gamma-matiere

& Spectrométrie gamma

14



Chapitre Il - Interactions gamma-matiere & Spectrométrie gamma

Partie | : Interactions gamma-matiere

Introduction

Lorsqu’un faisceau des photons gamma pénétre dans un milieu, il subit une atténuation. Cette
atténuation est liée a des interactions élémentaires entre les photons incidents et les constituants
du milieu. Ces interactions peuvent conduire a une absorption ou a une diffusion du photon
incident. L’absorption des photons gamma par la matiére se fait par trois mécanismes dont

I’importance relative dépend de :

- La nature du matériau absorbant.

- L’énergie du photon incident.

Ces trois mécanismes sont : L’effet photoélectrique, 1’effet Compton et le phénomene de

matérialisation ou I’effet de création de paires [30].

|.1. Effet photoélectrique

L’effet photoélectrique est le phénoméne physique le plus efficace pour absorber ces
rayonnements. Le photon gamma absorbe, en interagissant avec un électron lié a un atome pour
I’éjecter. L’énergie du photon doit étre supérieure a I’énergie de liaison de 1’électron : hd > W's
une partie de cette énergie sert a libérer 1’¢lectron du cortége €lectronique, il conserve I’excédent

sous forme d’énergie cinétique [31].

E=hd—Ws (11.1)

Photon gamma incident Electron éjecté

Figure (11.1) : Mécanisme de I’effet photoélectrique
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1.2. Effet Compton

L’effet Compton est un processus par lequel le photon incident d’énergic E = hd

interagit avec un électron atomique peu lié ou libre. Le photon est diffusé dans une direction

faisant un angle ¢ avec sa direction initiale et avec une énergie Eq. L’¢lectron est orienté vers une

direction faisant un angle 6 avec la direction initiale du photon incident et acquiert une énergie

cinétique Ec quivaut Ec = E — Ed .

(I1.2)

L’électron Compton ainsi éjecté est appelé électron de recul. Tous les cas intermédiaires sont

possibles entre le choc tangentiel ou le photon incident n’est pas dévié et le choc frontal ou le

photon incident est rétrodiffusé et ou le transfert d’énergie a I’électron maximum [32].

i

photor
diffusé

oo
rncicdent

Figure (11.2) : Mécanisme de I’effet Compton

1.3. Phénomeéne de matérialisation e* /e~ (création de paires)

Le photon incident interagit avec le champ coulombien d’un électron ou du noyau. Crée un

électron et un positron.

eélectron

photon e—
incident

E > 1,022 Me

2+

positon

Figure (11.3) : Phénomeéne de création de paires
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Le positron peut s’annihiler avec 1’électron on aura alors un pic d’annihilation a511kev.
Cependant, la matérialisation (e7/e*) n’a lieu que pour des énergies de photon incident supérieur a
deux fois 1’énergie de masse d’un électron (2 x 511 = 1022 keV). La création de paires est donc

favorisée uniquement pour des photons de grande énergie.
|.4. Prédominance du type d’interaction

L’effet photoélectrique prédomine a basse énergic et dans les matériaux de numéro atomique
élevé, la diffusion Compton domine aux énergies intermédiaires et la création de paires est

importante a haute énergie figure.

effer Jde
mate rim s tion

10 100 Een MeV

Figure (11.4) : Domination de chacun des effets d’interaction des photons en fonction de
leur énergie

|1.5. Coefficient d’atténuation

Un flux de photons traversant un matériau se trouve atténué par les interactions qu’il subit :
Nint =-dN = NO pu dx (11.3)

Sachant que p est le coefficient linéique global d'atténuation dont l'unité est le cm™? . Il dépend de
I'énergie des photons incidents et de la nature du matériau. La figure (11.5) donne les valeurs du
coefficient d’atténuation massique dans plomb. Il suffit de le multiplier par la densité du matériau
plomb pour avoir le coefficient d’atténuation linéique [33]. Il suffit d’intégrer cette formule on trouve

le nombre de photons transmis :
N(x) = NOe-ux (11. 4)

Ou Np est le nombre des photons incidents; x est I’épaisseur traversée.
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Figure (11.5) : Coefficients d'atténuation massique en fonction de I'énergie des photons
dans le plomb

Partie Il : De la spectrométrie gamma a la dosimétrie

Introduction

La spectrométrie gamma in fine a pour but de mesurer 1’émission de photons gamma le domaine
de 20 keV a 10 MeV, avec une résolution en énergie suffisante pour permettre 1I’observation de
structures particulieres dans le spectre en énergie. C’est dans ce domaine en énergie que sont

émis les photons de désexcitation des noyaux d’atomes.

De la méme fagon que les transitions atomiques entre les niveaux d’énergie des électrons
donnant naissance a des raies spectrales caractéristiques de 1’élément impliqué, dans les
domaines optique et ultraviolet, les transitions nucléaires entre les niveaux d’énergie d’un noyau
excité donnent naissance a des raies spectrales a des énergies de quelques dizaines de kV a

quelques MeV qui permettant d’identifier le noyau émetteur.

Les détecteurs gamma qui ont la meilleure résolution en énergie pour réaliser les mesures
spectroscopiques les plus précises sont des semi-conducteurs en germanium (Ge). lls ont une

résolution en énergie de I’ordre de 0.2 %.

18



Chapitre Il - Interactions gamma-matiere & Spectrométrie gamma

Le controle et la caractérisation radioactifs devient un besoin tres important et obligatoire, pour
répondre a ces besoins regroupés sous le terme de mesure nucléaire. Ces méthodes de mesure
pouvant étre destructives ou non destructive, permit les derrieres on distingue la spectrométrie

gamma.
I1.1. Notions de base sur la spectrométrie gamma et les détecteurs GeHP

11.1.1. Principe physique de la spectrométrie gamma

La spectrométrie gamma est une technique non destructive de mesure nucléaire utilisée pour
identifier et quantifier des éléments radioactifs par la mesure de 1’énergie et du nombre des
photons gamma émis par la source. Cette technique consiste a détecter les photons gamma émis
en convertissant 1I’énergie qu’ils déposent dans le matériau adapté en signal électrique. Le
traitement de ces signaux permet d’obtenir un histogramme ou spectre. A partir de
I’histogramme enregistré ou spectre, il est alors possible d’identifier différentes radioéléments

(analyse qualitative) et de déterminer leurs concentrations (quantitatives) dans 1’échantillon

analyse.

Systeme
d’analyse

Echantillon :> Détecteur |:>
Analyse < Spectre

qualitative gamma

Analyse
quantitative

La spectrométrie gamma a pour but [Iidentification des différents radioéléments

présents dans un échantillon radioactif (d’aprés 1’énergie du pic) et la détermination de leurs
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activités (d’apres I’aire du pic). On tire profit des informations issues de 1’analyse du pic de
pleine énergie (photoélectrique) et de 1’étalonnage du détecteur en énergie et en efficacité. Le
spectre obtenu est composé de raies qui constituent une représentation graphique du taux
d’impulsions détectées en fonction de 1’énergie [34]. Si on considére une source radioactive
mono-énergétique (émettant une seule énergie), théoriquement le spectre devrait montrer une
seule raie, mais comme l'interaction du rayonnement avec la matiére donne lieu a des effets
combinés (effet Compton, effet de matérialisation.) qui viennent se superposer avec I'événement
dont on a besoin (effet photoélectrique) [35].

—  Foyonnement Gamma

4 érmis par la sowree
-—
~— Bruit Elechronigue
L Effet Photodlectigue
4 N T
. 'd FEffet Compton [ l
: 7 Me—
3 -
\ L]
= N »

Energle

Figure (11.6) : Spectre enregistre a la sortie d'un analyseur multicanaux
11.1.2. Principe de la détection des photons

Le principe physique de la détection des rayonnements est basé sur leur interaction avec la
matiére constituant le détecteur. Lorsqu’un rayonnement d’énergiec E traverse un milieu
(détecteur), il cede une partie ou la totalité de son énergie a un ou des électrons du Ge, selon les
différents processus d’interaction rayonnement-matiere (effet photoélectrique, effet Compton,
création de paires, ... etc.). Les électrons vont par collisions créer des paires électrons-trous dans
le semi-conducteur. La quantité de charges obtenues est proportionnelle a

I’énergie déposée par le photon : Q @ Ncharges a Edéposée .

Les charges sont rapidement collectées sur une capacité qui se décharge a travers une résistance.
La tension aux bornes de la résistance produit donc une impulsion dont I’intégrale est
proportionnelle a I’énergie deposée par le photon. Ce signal est ensuite amplifié et met en forme
pour obtenir une impulsion dont la hauteur est proportionnelle a 1’énergie déposée par le photon.

La hauteur de cette impulsion est ensuite convertie en valeur numérique appelée numéro de
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canal. On construit ainsi le spectre en comptant le nombre d’événements dans

chaque cana [31,36].

O
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Figure (11.7) : Description du principe de détection des photons dans un détecteur Ge

11.1.3. Limitation et spécifications de la technique de mesure
11.1.3.1. Limite de détection

Pour les mesures de bas niveau, le critere decisif est la limite de détection, qui spécifie la
contribution minimale de 1’échantillon pouvant étre détectée, avec une probabilité d’erreur
donnée. Si B est le bruit de fond du détecteur, € le rendement d’absorption totale et LTMH
(full width at half maximum) la resolution, alors la limite de détection LD pour un temps de
mesure At, peut s’exprimer de la fagon suivante [37,38].

VvB+*FWHM
ot (11.5)

LD a

Les limites de détection changent d'un élément a un autre et dépendent de plusieurs facteurs.
Quelques éléments deviennent trés radioactifs apres irradiation, mais ce n'est pas le cas pour tous
les éléments. Habituellement, la limite de détection dépend des "autres™ éléments présents dans
I'échantillon (la matrice), et amplifie le bruit de fond. Ce bruit ne produit pas des résultats faux.

Mais les limites de détection passent a des valeurs élevées [39].
11.1.3.2. Bruit de fond

Le probléeme commun a toutes les expériences des mesures de la radioactivité est d’éviter, ou
tout au moins de minimiser les événements de bruit de fond dus aux impuretés radioactives en
provenance du détecteur lui-méme, de son blindage et de I’environnement. Pour améliorer la
limite de détection, le bruit de fond doit étre réduit au maximum. Le spectre de bruit de fond est

dd a la combinaison de différentes composantes :
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- Les rayons gamma de I’environnement ;

- La radioactivité des matériaux qui construit le détecteur ;
- La radio pureté dans le blindage ;

- Les rayons cosmiques [31].

11.1.3.3. Rapport signal sur bruit

L’information la plus importante est donnée par les photons qui déposent toute leurs énergies
dans le détecteur. Les photons gamma qui forment des paires (e+ e-), ainsi que les photons issus
de P’annihilation du (e*) s’échappent aux compteurs : le dépot d’énergie est alors partiel. Ces
évenements sont comptés par le détecteur mais ne contribuent pas aux pics de pleine énergie, ils
constituent une grande source de bruit .la grandeur qui traduit la qualité du détecteur est le

rapport signal /bruit appelé aussi pic sur total (pt) est donnée comme suit [40] :

PT = pic (11.6)

Naee
11.1.4. Nature physique et intérét d’un détecteur Ge (HP)

11.1.4.1. Physique des semi-conducteurs

Dans un solide cristalline,les €lectrons ne peuvent occuper que des niveaux d’énergie situés a
I’intérieur de bandes permises comme les bandes de valence et de conduction. Par définition, le
passage des électrons de la bande de valence a celle de condution est systématique pour un
conducteur et impossible pour un isolant ; dans un cas intermédiaire, dit semi-conducteur, cette

transition n’a lieu que suite a une excitation (agitation thermique ou particule ionisante).

Conducteur Isolant Semi-conducteur

i

Figure (11.8) : Schéma de la structure de bandes électroniques dans un isolant, un
conducteur et un semi-conducteur
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L’écart entre bandes de valence et de condution, noté Eg (énergie du gap) est typiquement de
I’ordre de 1’électronvolt pour un semi-conducteur. Si un champ électrique est appliqué dans le
semi-conducteur, les électrons présents dans la bande de conduction (et les trous correspondants
dans la bande de valence) deviennent mobiles et créent un courant. le dépot d’une quantité
d’énergie Ey par un rayonnement ionisant peut se traduire par la création d’un nombre

proportionnel de paires électrons-trous :
Ey

N, =
eh Weon

(1.7)

Ou : W, est I’énergie nécessaire pour créer une paire électron-trou.

Afin de drainer les porteurs de charge jusqu'aux bornes du semi-conducteur (électrodes de
collecte) sans recombinaison, il est nécessaire de former une zone désertée de tout porteur libre.
Ce type de zone, dite zone de deplétion, est obtenue avec les semi-conducteurs par une

polarisation inverse des jonctions PN ou PIN [41].

a
E

N

N

e —————

_C(

“
zone de

recombinaison

déplétion e~ —trou

Figure (11.9) : Jonction PN polarisée en inverse pour augmenter I'efficacité de détection
11.1.4.2. Détecteur Ge (HP)

On distingue deux types de détecteurs germanium : les détecteurs compensés au lithium Ge (Li)
et les détecteurs au germanium hyper pur Ge (HP). Les détecteurs Ge (Li) sont fabriqués du
méme fa con que les détecteurs Si (Li). Cette génération de détecteur a et commercialisée depuis
le début des années 60 jusqu’au début des années 80. Le lithium diffusant a température
ambiante, les détecteurs Ge(Li) ne peuvent étre utilisés a température ambiante. Les détecteurs
germanium existent sous trois grandes catégories configurations géométriques, a savoir :

configuration planaire, configuration coaxiale et configuration puits [42].
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Ces trois catégories de détecteurs se distinguent avant tout par leur géométrie qui leur fait
procurer des caractéristiques distinctes (Figure (11.10)) :

(S
Large gamma E+ ] .
Haute résolation Haute résohition Détaction sur 4ot
Grande efficacité Grande efficacité Trés grande efficacité

Figure (11.10) : Schéma de configurations des détecteurs Ge HP utilisées en spectrométrie y.
Détecteur planaire (gauche), coaxial (milieu) et détecteur puits (droite)

- Détecteur planaire

Pour les détecteurs planaires, les contacts électriques sont poses sur les deux surfaces paralléles.
Ils sont obtenus par les techniques d’implantation ionique, par 1’utilisation des accélérateurs ou par
¢évaporation ou diffusion. La méthode d’implantation a pour avantage de produire des contacts tres
fins qui favorise une bonne détection a faible énergie Généralement, un détecteur planaire a une
fine fenétre d’entrée a base de carbone époxy ou de béryllium, qui tient a la fois le détecteur sous
vide et permet aux photons de faibles énergies de la traverser. Les détecteurs planaires ont des

diametres de quelques centimétres et des épaisseurs qui vont jusqu’ a 3 cm [42].

- Détecteur coaxial

De forme cylindrique avec la partie centrale creuse, les contacts électriques sont disposeés le long
de la surface externe et tapisse I’intérieur du cristal, avec une fenétre d’entrée qui peut étre en
aluminium. Ils ont des gros volumes qui permettent d’optimiser les efficacités pour les hautes
énergies. Ce type de détecteur est étendu a des basses énergies en remplagant la fenétre d’entrée
par du béryllium. Le choix du cristal pour le détecteur dépend de la gamme fenétre dénitrée par
du béryllium. D’énergie qui intéresse ’utilisateur. Le cristal de type p est recommandé pour des
mesures de routine @ moyenne et hautes énergies. Le cotit d’un cristal p est supérieur a celui de

type n, bien que ce dernier soit plus indiqué pour descendre a des énergies de I’ordre de kV avec
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une bonne efficacité. Dans la littérature on trouve plusieurs études approfondies sur le processus
de fabrication [42].

- Détecteur puits

Pour la mesure de faibles activités, 1’utilisation d’un détecteur volumineux est nécessaire afin
d’augmenter I’efficacité de la détection tout en réduisant le temps d’acquisition. Cependant, pour
des sources tres actives, des détecteurs a faible volume sont préconisés. Pour pallier les gros
volumes du détecteur, les détecteurs puits sont plus appropriés la mesure de faible quantité
d’échantillons et les basses énergies. Ils ont la méme configuration que le coaxial sauf que le
puits joue le role de réceptacle de 1’échantillon. Ce dernier est positionné au centre du cristal, ce
qui permet ’augmentation de I’efficacité de détection dans un angle voisinant les 4n. Le majeur

inconvénient d’un détecteur puits, est sa grande sensibilité aux effets de pic-somme [42].

11.1.5. Spectrométrie gamma, quelle sensibilité par rapport aux autres techniques ?

La spectrométrie gamma est parmi les techniques d’analyse multi-élémentaires. Les plus
utilisées pour les mesures environnementales. Cependant, elle est concurrencée par d’autres
techniques en termes de sensibilité, telle que les mesures par spectrométrie de masse ICP-MS
(Inductive LyCoupled Plasma Mass Spectrometry), AMS(Accelerator Mass Spectrometry), par
la méthode optique ICP-OES (InductivelyCoupledPlasma Optical Emission Spectrometry) et les

méthodes nucléaires (spectrométrie alpha, scintillation liquide, . . .).

Spectrométrie y
Spectrométrie o
ICP-OES

ICP-MS

| | | | | | | | | | | ~
I I T 1 1 I I

| | I | =
0,1 02 03 04 05 o6 o7 08 09 10 Cypa/g)

Figure (11.11) : Schéma comparatif des sensibilités de mesure des différentes techniques
pour Puranium
Pour les mesures des faibles radioactivités, le choix d’une technique dépend essentiellement de
la période du radioélément et de I’intensité démission pour les méthodes radiométriques. La
figure (I11.11) montre une comparaison des sensibilités de mesures des différentes techniques

pour I'uranium. Pour les radionucléides de longues périodes, la spectrométrie gamma est
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certainement la moins performante, néanmoins elle présente d’autres avantages du fait de sa

nature non destructive et sa simplicité d’utilisation [43].

I11.2. Chaine de mesure

Les détecteurs gamma qui ont la meilleure résolution en énergie pour effectuer les mesures
spectroscopiques les plus précises sont des semi-conducteurs en germanium, ils ont une résolution
en ¢énergies de l'ordre de 2%. La chaine de mesure est constituée d’un détecteur, un
préamplificateur, un amplificateur, un convertisseur analogique numérique (ADC), une

électronique d’acquisition et un logiciel d’analyse. La figure représente le schéma synoptique

d’une chaine de mesure dédié a la spectrométrie 7.
. AMC
— - T
R ADC
S T Analyseur \‘-‘-
PR Ampli !
1

—>| Préampli

“ﬁ_ﬁ\__-—_-‘

H.T

Figure (11.12) : Schéma simplifié¢ d’une chaine de spectrométrie gamma

11.2.1. Le détecteur

Les détecteur semi- conducteurs utilisés dans la spectroscopie nucléaire travaillent dans la
gamme d’énergie entre lkev et 10Mev.une fraction des rayons gamma émis par 1’échantillon
placé devant le détecteur frappent celui-ci et transmettent leurs énergies a un électron dans le
cristal de germanium, qui excite a son tour d’autres électrons, en provoquant une avalanche des
¢lectrons secondaires. L’énergie des électrons primaires est utilisée pour la production d’une
paire électron-trous qui sera par la suite collectée. Cette énergie est convertie en courant

¢lectrique dont I’amplitude est proportionnelle a 1’énergie du rayon incident [34].

11.2.2. Electronique associée aux détecteurs

Le role essentiel de I’¢lectronique est d’assurer I’amplification, la mise en forme et I’acquisition

du signal délivré par le spectrométre gamma.
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- Alimentation haute tension

Tous les détecteurs de rayonnement gamma exigent une alimentation a haute tension pour
fournir le champ électrique qui collecte la charge produite par I'interaction de rayons gamma
dans le détecteur. Les alimentations électroniques utilisées doivent remplirent les conditions

suivantes :

- Entre réglables pour ces tensions imposées par les détecteurs (jusqu’a 5000 volts pour certaines
jonctions).

- Pouvoir supporter sans haute de tension le courant débite par le détecteur (1 a 15 mA selon le
détecteur).

- Etre stabilisées a hauteur de I’exigence des détecteurs.

- Ne pas présenter de dérives aux cours du temps.

- Avoir un bruit tres faible [35].

- Preamplificateur

En géneéral on a besoin d'eloigner le détecteur de I'électronique de traitement ; on dispose un

préamplificateur au plus pres du détecteur pour :

- Récupérer le maximum de signal ;

- Réduire le bruit ;

- Minimiser les effets capacitifs ;

- Adapter lI'impédance élevee du détecteur avec la basse impédance du céable coaxial detransport
du signal puis de I'électronique de traitement ;

- Effectuer une premiére mise en forme du signal (production de I'impulsion a traiter) ;

- Amplifier avec un gain fixe.

Il existe trois types de préamplificateurs :

- en tension ;

- en charge ;

- en courant.

Les préamplificateurs sensibles a la tension sont en général utilisés sauf pour les jonctions ou on

leur préfere ceux sensibles a la charge.
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- Amplificateur

L’amplificateur porte I'impulsion fournie par le préamplificateur a plusieurs volts sous une
forme quasi gaussienne qui permettre au codeur de quantifier tres précisément sa hauteur de plus,
il permet de filtrer bon nombre de parasites de fréquence élevées. Les caractéristiques

essentielles d’un amplificateur sont :

- La valeur du gain maximal en tension ;
- La plage de réglage des filtres (constantes de temps) ;
- La dynamique du signal de sortie (amplitude maximales) ;

- Le temps de restitution de la valeur de gain en cas de sur charge du signal d’entrée [36].

- Codeur ou convertisseur analogique-numeérique

La conversion de la valeur de créte d’une impulsion en une valeur numérique se fait a ’aide d’un
convertisseur analogique (CAN). Cette valeur est ’adresse a laquelle électronique acquisition
incrémentera le contenu d’un canal de I’analyseur. Les principales caractéristiques d’'un CAN

sont :

- Le domaine de mesure (0-5V ou 0-10 V) ;
- Le nombre de pas de conversion (4096, 8192 ou 16384) ;
- La linéarité intégrale et différentielle ;

- Le temps de conversion (temps morte) [36].

- Analyseur monocanal

L'analyseur, ou sélecteur, monocanal est fondé sur le principe suivant : deux discriminateurs bas
associés a une fonction d'anti-coincidences permettent de ne prendre en compte que les
impulsions dont I'amplitude est comprise dans une fenétre définie comme I'écart entre les deux
seuils de discrimination. 1l engendre une impulsion logique lorsque I'amplitude de I'impulsion
analogique a I’entrée est comprise dans la fenétre. En balayant avec une fenétre constante
I'ensemble des valeurs du seuil bas, on peut reconstituer un spectre d'amplitudes d'impulsions

proportionnelles aux énergies cédées dans le détecteur.
- Analyseur multicanaux

Un analyseur multi canal comprend un codeur analogique numérique, une mémoire divisée en

segments, aussi appelée canaux et un écran de visualisation, ces éléments permettent

28



Chapitre Il - Interactions gamma-matiere & Spectrométrie gamma

respectivement de convertir les tensions électriques en nombre, de classer ces nombres dans les
canaux de mémoire, et de visualiser le contenu de 1’ensemble des canaux. Cette visualisation

finale s’effectue grace & un systéme incorporé ou bien en liaison avec un micro-ordinateur.
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Figure (11.13) : Principe d’un analyseur monocanal
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Figure (11.14) : Principe d’un analyseur multi-canal

11.2.3. Caractéristiques des performances d’un détecteur

Cette section présente les différents critéres généralement utilisés pour caractériser et comparer les

performances des détecteurs.
- Résolution en énergie

La résolution en énergie d’un détecteur est définie par la largeur a mi-hauteur du pic
photoélectrique. Elle exprime la capacité d’un détecteur a séparer (résoudre) deux énergies tres
voisines. Elle est notée par FWHM (Full Width at Half Maximum). Plus la FWHM est petite,
plus la  résolution du détecteur est bonne. Expérimentalement, on peut aussi déterminer la
résolution du détecteur en pourcentage en divisant FWHM par la valeur de 1’énergie du

rayonnement Ho (Ou E), [36].

FWHM
Hy

R(%) = (11.8)
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1
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Figure (11.15) : Distribution gaussienne du pic d'absorption totale

Pour une courbe gaussienne, la largeur a mi-hauteur FWHM est proportionnelle a la fluctuation
statistique (déviation standard) o ou FWHM = 2,35 ¢. La réponse du détecteur est linéaire par

rapport au nombre de charges crées H, = k.n, kest la constante de proportionnalite, et la

déviation standard o du pic est égale a o =k./N (11.9). En conséquence,

FWHM =2 350 = 2,35.K./N (11.10)

FWHM _2,35.K\N

La résolution du détecteur due a I’erreur statique est R (%) = - P (11.11). Donc,
0 .
235
R (%) = 7 (1.12)

Notons que dans la pratique la forme des pics n’est pas toujours parfaitement gaussienne [36].
- Efficacité de détection

L’efficacité de détection traduit la capacité de I’appareil a détecter un rayonnement spécifique
pour une énergie spécifique et ainsi deux types d’efficacités sont déterminés [44]. L’efficacité
absolue ou rendement d’un détecteur est le rapport des rayonnements mesurés sur les
rayonnements émis par la source. L’efficacité est souvent exprimée en pourcentage du nombre

de rayonnements incidents. Pour les compteurs de particules, on a:

nombre d'impulsions comptées

Eabs= — (11.13)
nombre de rayonnements émis par la source

L’efficacité intrinséque ne prend en compte que les rayonnements ayant traversé le

détecteur.

nombre d'impulsions comptéss

Eint—

(11.14)

nombre de rayonnement recus par le détecteur
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Q
L’efficacité absolue est reliée a I’efficacité intrinseque par la relation €434 = 2 Sint (11.15)
N , . e _ __ d PP
Ou Q est ’angle solide de détection (Q =2m(1 —W» (11 .16)défini par la surface du
détecteur vue de la source (Figure 14).
F -‘"1
L L 3

- —]

Figure (11.16) : Notion élémentaire d’angle solide
- Temps mort

L’¢lectronique peut introduire des limitations sur le taux de comptage a cause des effets
de temps mort et des problémes liés a la collection de charge. Le temps mort correspond au
temps minimal pour séparer deux évenements qui vont étre transformés en deux signaux
électriques distincts. Si une particule interagit avec le cristal alors que le signal délivré par une
interaction précédente est en cours d’acquisition, elle ne donne lieu a aucun comptage car
I’entrée est bloquée ¢lectroniquement. Le temps mort est reli¢ a une limitation de
I’¢lectronique : les opérations telles que la conversion de la charge collectée aux électrodes en
un signal électrique, ’amplification et le filtrage de ce signal nécessitent un temps assez long
pendant lequel le signal est traité, sachant qu’un seul signal peut étre traité a la fois.
Les pertes de comptage liées au temps mort sont d’autant plus importantes que l’activité
de la source est grande, car cela augmente la probabilité pour que deux gammas interagissent
avec le cristal dans un laps de temps inférieur au temps mort. Le logiciel d’analyse de spectre
fournit donc deux informations : le temps « réel » qui correspond au temps total pendant
lequel les mesures ont été effectuées et le temps « actif » qui prend en compte le temps mort

(le temps actif étant plus petit que le temps réel) [44].
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11.3. Spectrométrie gamma a bas bruit de fond

Des activités peuvent étre mesurées, suivant le type de noyaux radioactifs présents dans
I’échantillon, la taille et la géométrie de I’échantillon, le volume du cristal de Ge et le temps
de la mesure. La technique de spectrométrie gamma a bas bruit de fond, grace a sa grande
sensibilité, est utilisée dans de nombreuses disciplines dés que 1’on veut étudier ou suivre le

comportement de noyaux radioactifs [45].
11.3.1. Origine du bruit de fond d’un détecteur Ge (HP)

Le spectre de bruit de fond est d0 & la combinaison de différentes composantes : la radioactivité des

matériaux qui construit le détecteur et les rayonnements cosmiques.
11.3.1.1. La radioactivité des matériaux

Elle a trois origines essentielles :

- une radioactivité naturelle qui regroupe les chaines de 2%U, U, %2Th ainsi que *“K ;
- une radioactivité artificielle (**'Cs produit des retombées des expérimentations d’engins nucléaires
atmosphériques et de I’accident de Tchernobyl, °Co produit de I’utilisation de sources industrielles) ;

- une radioactivité cosmogonique cree par le rayonnement cosmique.
11.3.1.2. Les rayonnements cosmiques

Il est composé principalement de muons (75%), d’électrons, de protons (25%) et de neutrons
(quelques %). 11 est a ’origine de particules secondaires crées essenticllement dans le blindage et

détectées par le spectrometre.

11.3.2. Optimisation du blindage

Le probléeme commun a toutes I’expérience nucléaire est d’éviter, ou tout au moins de minimiser
les événements de bruit de fond dus aux impuretés radioactives en provenance du détecteur lui-
méme ou de son blindage ou du a la radioactivité. D’autre part les processus de controle de
I’environnement demandent également des spectrométres gamma a trés bas bruit de fond de fagon
a accroitre les sensibilités de mesure. C’est pour répondre a ces demandes, il est nécessaire
d’optimiser le blindage du détecteur [46]. Le choix du blindage dépend de la nature du matériau
(densité et Z) et de son épaisseur. Au regard d’un certain nombre de caractéristiques (Z important,

facilité d’usinage, cott, pureté...) un matériau s’impose largement : le plomb [37].
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I11. Dosimétrie des rayonnements

La dosimétrie est un moyen de mesure de la dose des rayonnements, absorbée par la matiere et de
contrdéle du bon fonctionnement de I'installation. Comme elle représente une assurance de résultats
et de qualité pour les produits traites et une maintenance des performances des mesures
acceptables [49]. En réalité, ce terme recouvre un ensemble de concepts qu’il convient de définir,

Peut étre classé en des grandeurs.

I11.1. Grandeurs physiques

En radioprotection, les grandeurs physiques utilisées sont la fluence, le kerma et la dose absorbée.
I11.1.1. La fluence

La fluence, notée @, est le rapport de dN par da, ou dN est le nombre de particules incident en

traversant une sphére de section da

_an
o="= (11.17)

L’unité de la fluence est le m?.

111.1.2. Le karma

Le kerma (Kinetic Energy Released in Matter), noté K, est le rapport de dE« par dm, ou dEw est la

somme des énergies cinétiques initiales de toutes les particules ionisantes chargées libérées par les
. .. . 21z dE
particules ionisantes non-chargées dans un élément de volume de masse dm: K :d—;:. (11.18)

L’unité du kerma est le joule par kilogramme (J/kg), exprimée en Gray (Gy).
111.1.3. la dose absorbeée

D est le quotient de d&g par dm, dé est I’énergie moyenne impartie par le rayonnement ionisant a la
masse dm de matiére : D = ;—i (11.19)
D est la valeur moyenne de la dose dans le volume de masse dm. Son unité [J kg™], est appelée le
gray (Gy) : 1 Gy =1J/kg

I11.2. Grandeurs de protection

Les grandeurs de protection, & savoir la dose équivalente a I’organe et la dose efficace sont
associées aux doses absorbées dans I’organisme résultant d’une exposition externe ou interne.
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Ces grandeurs ne sont pas directement mesurables, mais c’est a elles que s’appliquent les limites
réglementaires, tant pour les doses recues annuellement par les travailleurs que pour la

délimitation des zones de travail [56].
111.2.1. Grandeurs dosimétriques

111.2.1.1. Dose équivalente

Pour un organe exposé a des rayonnements ionisants de types et d’énergies différents, la dose
équivalente a 1’organe est une somme pondérée des doses absorbées, exprimées en gray (Gy), dans
cet organe associé aux divers rayonnements. La dose absorbée associée a chaque rayonnement
d’un type et d’une énergie donnés est multipliée par le facteur de pondération pour le rayonnement
correspondant qui tient compte, aux faibles doses, de la différence d’effet que peut induire chaque

Type rayonnement.

Type de Rayonnement Wy
Photon (toutes les énergies) 1
Electrons (toutes les énergies) 1
Neutrons 5
Energie inférieure a 10 Kev 10
De 10 4100 Kev 20
De 100Kev a 2 Mev 10
De 2 Mev a 20 Mev 10
Au-dessus de20 Mev 5
Protons d’énergie supérieure a 2 Mev 5
Particules alpha, fragments de fissions, noyaux lourds 20

Tableau(ll.1) : Facteur de pondération radiologiqueW g
La dose équivalente Hy a I’organe T est donnée par la relation : Hy = Y Wg D1y (11.20)

Ou : Wy est le facteur de pondération pour le rayonnement R, ces valeurs sont représentées dans le
tableau (I1.1). Dtgr La dose absorbée dans I’organe ou tissu T exposé au rayonnement R [50].
Hr a les dimensions d’une énergie par masse unité. Pour ne pas risquer de la confondre avec une
dose absorbée, parce que Hp n’est employé qu’en radioprotection, on lui attribue une unité

spéciale, le sievert (Sv), telle que : 1 Sv =1 J/kg [51].
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111.2.1.2. Dose efficace

La dose efficace est la somme des doses équivalentes aux différents organes et tissus du corps
multipliées par des facteurs de pondération. Un des principaux objectifs de la dose efficace E est
ainsi de quantifier les effets (cancers, probabilité d’effets héréditaires, perte de vie, ...) sur le corps
entier d’un individu exposé a une irradiation locale. Pour ce faire, le facteur de pondération tissu

est ajouté au concept de la dose équivalente selon 1’équation :

Ou : Hr est la dose équivalente dans le tissu ou organe T et Wy est le facteur de pondérationdu

tissu pour le tissu T. Le tableau suivant présente les valeurs du facteur de pondérationWs.

Tissus ou organes W (%)
Gonades 20
Moelle osseuse, Colon, Poumons, Estomac 12
Vessie, Sein, Foie, (Esophage, Thyroide 5
Peau, Surface des os 1
Autres 5

Tableau (11.2) : Facteurs de pondération Wy Pour différents tissus et organes

111.2.1.3. Dose engagée

Les grandeurs dosimétriques (exposition, KERMA et dose absorbée) concernent uniguement
I'exposition externe due aux rayonnements ionisants. Dans le cas de lincorporation de
radionucléides (exposition interne), l'irradiation dure tant que les radionucléides séjournent dans
l'organisme. Leur décroissance est liée a leur période effective.
T, tient compte a la fois de la période physique Tp et de la période biologiqueT,.
1 _1 1
i Wl (1.22)
T, Tp Ty
La dose recue par un individu résultante de I'incorporation de radionucléides est donc intégree sur

une durée définie, on parle alors de dose engageée [42].
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111.2.2. Grandeurs radiologiques
Pour évaluer les effets radiologiques pour les échantillons, il faut calculer certaines grandeurs :
111.2.2.1. Radium équivalent (Ra,,

Le radium équivalent est I’indice commun exigé pour comparer les activités spécifiques des
différents échantillons qui contiennent le 2?°Ra, le 23*Th et le *°K, qui prend les risques des

rayonnements liés a eux. Le Ra.q est défini comme suit :

Raeq = Apa+1.4347,+0.77Ax (11.23)

OU: A, ArpetAg sont les activités spécifigues de 2?°Ra, 2%°Th et “°K en Bglkg
respectivement. Les valeurs de Ra,,doivent étre inférieures a 370 Bg/kg pour une utilisation stre
[52].

111.2.2.2. Indice du risque externe ( H,,)

Il est délivré pour limiter I’exposition aux rayonnements causés par l’utilisation des matiéres
premiére de la construction contenant des concentrations élevées des radionucléides naturels [53].

L’indice de risque externe est défini par la relation suivante :

ARa , ATh, Ak
H.. = +ATh 11.24
€xX 370 259 4810 ( )

111.2.2.3. Indice du risque interne (H;;,)

En plus du risque externe, le radon et ses produits de courte durée sont également
dangereux aux organes respiratoires. L’exposition interne au radon et a ses descendants est

quantifiée par I’indice du risque interne, H;,, qui est défini par la relation suivante :

ARa , Arh
H, =— +—/—+—— 11.25
in 485 T 259 4810 ( )

Pour une utilisation sans restriction, des matieres premieres de construction, H;,doit étre
inférieur a 1.0 [52].
111.2.2.4. Débit de dose absorbée dans I’air

Etant donné que les radionucléides naturels %°Ra ,2%2Th et “°K, sont uniformément répartis sur la
terre, le débit de dose du au rayonnement gamma dans ’air extérieur a 1.0 m au-dessus du sol

peut étre calculé de nGy/an en utilisant la formule :
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D = 0.4624 ,+0.604A,+0.0414 (11.26)

La valeur acceptable pour le débit de dose absorbée externe doit étre inférieure a 59 nGyh~1 [48].

111.2.2.5. Taux de dose effective annuel

11 est calculé pour chaque ville a I’aide du facteur de conversion de 0.75nGy* qui se traduit par le
débit de dose absorbée (nGyh™?) dans D’air a la dose efficace (mSv an™) et que comprend un

facteur d’occupation extérieure de 0.2 [52] .
Her(mSv.yY) = Dp(nGyh™) x N, (hy™) x 0.7 (SvGy™?) x 0.2 x 10® (11.27)

OU : Dy est les débits de dose absorbée dans I’air (nGyh?) et N, (8766 hy?) est le nombre
d’heures en 1lan (365.25 jours en prenant I’année bissextile en compte).
Dans le dernier chapitre de cette mémoire, on revient sur les applications de ces différentes

grandeurs par spectrométrie y pour 1’évaluation dosimétrique de quelques échantillons.
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Résultats et discussion
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Introduction

Ce travail s’inscrit dans le cadre de mesure des faibles activités environnementales. Il porte sur
I’analyse et la caractérisation de cinq échantillons de plantes médicinales par la technique de
spectrométrie gamma a bas bruit de fond et I’évaluation de I'impact radiologique associé. Les
mesures expérimentales sont réalisées au sein du Laboratoire Chrono-environnement de
I’Université Bourgogne Franche-Comté (France). La premiére partie de ce chapitre concerne un
apercu général sur les problémes liés aux mesures des faibles radioactivités, les échantillons
analysés, l'instrumentation ainsi que les mesures réalisées. Dans la derniére partie nous

présenterons les résultats obtenues et leurs discussions.

Partie | : Mesure des faibles radioactivités, échantillonnage, instrumentation

et mesure

Les mesures de radioactivitée posent un certain nombre de problemes dont depend étroitement de

I’activité mesurée et de ’utilisation ultérieure du résultat.

I.1. Problémes liés aux mesures des faibles radioactivités

- Probléme de géométrie : dépendant de I’angle solide de détection (ensemble géométrique :

source-détecteur).

- Pertes de comptage dues au détecteur : qui sont dues au temps mort caractérisant le détecteur
BEGe.

- Effet de coincidences vrai (pic somme) : Le phénoméne de coincidence intervient lorsque
deux raies gamma y; et y, sont émises en cascade et qu’elles sont détectées simultanément, on
obtient une impulsion correspondant a la somme des énergies déposées dans le détecteur par les

deux raies.

- Auto-absorption : Un photon gamma émis au sein d’un milieu posséde un parcours moyen,
distance parcourue avant son interaction avec son environnement, dépendant de son énergie et de
la densité du milieu traversé. Lorsqu’un photon est émis au sein d’une matrice volumique et
homogene, il est possible qu’il interagisse avec des atomes de sa propre matrice se trouvant sur

sa trajectoire. Dans ce cas il est considéré comme perduant.
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I.2. Préparation et conditionnement des échantillons

1.2.1. Echantillons & analyser

Dans ce travail, on s’est intéressé par cinq plantes médicinales : Rosemary, Gingembre, fonouil,

ocimums et camomile. Le tableau (I11.1) présente quelques caractéristiques de ces échantillons

analysés.

Plante

Dénomination scientifique

Masse

()

Bienfaits

Rosemary

Salvia rosmarinus
(rosmarinus)

17,08

- Favorise la digestion, régule les lipides,
ameliore la circulation sanguine.
- Accéléere la pousse des cheveux.

- Soulage les rhumatismes.

Gingembre

Zingiber officinale

27.46

- Améliore la digestion.

- Anti-inflammatoire.

- Renforce le systéme immunitaire.

Fonouil

Foeniculum officinale

29.05

- Antispasmodique et sédative.

- Régule le taux de cholestérol dans
I’organisme.

- Aide a la

sudation et  apaise

I’inflammation.

Ocimum

Ocimum basilicum

22.61

- Aide a améliorer la digestion, en
réduisant les flatulences.

- Soulage les aigreurs d’estomac.

- Aide a
hépatique.

soutenir la détoxication

Camomile

Chamaemelum

10.75

- Traite les troubles digestifs (dyspepsie).
- Permet de lutter contre I’agitation ainsi
que I’anxiéteé.

- Soulage les irritations et les

inflammations de la peau.

Tableau (I11.1) : Caractéristiques des échantillons analysés
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1.2.2. Préparation des échantillons

La préparation des échantillons nécessite un ensemble d’étapes du prélévement jusqu’au
conditionnement : le séchage, le broyage, le tamisage et le conditionnement.
- Prélevement : Pour qu’un échantillon soit analysable et pour que les résultats des analyses
pratiquées soient exploitables, les conditions suivantes doivent étre respectées : une quantité de
matiere suffisante a I’analyse souhaitée, une fiche d’identification levant toute ambiguité sur
’origine et la date de prélevement de 1’échantillon.

- Séchage : La teneur en eau (caractére hygroscopique) de certains échantillons peut biaiser la
mesure. Pour éviter ce biais, le séchage de ces derniers est nécessaire a une température variant
de 40°C & 100°C.

- Broyage : il permet d'assurer I'homogénéité de I'échantillon et son conditionnement dans un
flacon (porte échantillon) adéquat.

- Tamisage : I’échantillon est fréquemment tamisé pour avoir la méme taille des grains et de
retirer les débris divers.

- Conditionnement : afin d’améliorer la représentativité de 1’échantillon et de la mesure, il
convient d’homogénéiser cet échantillon et de le conditionner dans une géométrie équivalente a

celle de 1’étalon.

Les échantillons de forme et de géométrie différentes, dont l'activité sera déterminée, présentent
une distribution de radioactivité hétérogeéne. Les radioéléments recherchés sont le ?2°Ra, le 2*?Th
et le “°K. Pour obtenir des échantillons homogeénes, ces derniers sont séchés a 100°C pendant 24
heures, puis broyés et tamisés (200 um). Avant toute mesure par spectrométrie gamma, les
échantillons tamisés ont été conditionnés et scellés dans des conteneurs standardisés SG50
étanches au radon pendant un mois, pour obtenir I'équilibre séculaire correspondant a 7 demi-
vies de ?22Rn (3,8 jours) entre les radionucléides. Cette étape est nécessaire pour veiller a ce que

le radon est confiné dans le volume et les descendants resteront également dans I'échantillon.

1.3. Instrumentation

1.3.1. Description du spectrométre BEGe (Broad Energy Ge)

Dans ce travail, le détecteur utilisé pour la quantification des émetteurs gamma est un GeHP de
configuration planaire BEGe (Modele BE3825, CANBERRA). L’une des caractéristiques des
détecteurs planaires est leur grande performance en matiére d’efficacité pour la détection des

photons gamma de basse énergie. Le BEGe peut justifier de cet avantage grace notamment a sa
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trés fine fenétre d’entrée en carbone époxy d’une épaisseur de 0,6 mm. Le systeme de détection
est caractérisé par une efficacité relative de 20 % et d’une résolution nominale FWHM de 0,38 a
5,9 keV, 0,628 a 122 keV et 1,724 a 1332 .5 keV. |l est ainsi doté d’une zone latérale entourant
la zone active du cristal de ’ordre de 0,6 mm. Le cristal se caractérise par une épaisseur de 2,55
cm et un diamétre de 3,55 cm. Les matériaux qui entourent le cristal de germanium sont des
matériaux de faible activité, notamment le cuivre du holder ainsi que ’aluminium du capot, une
paroi supplémentaire en plomb archéologique de 2 cm a été ajoutée a I’intérieur du blindage en
plomb initial 15 cm. cette configuration est donc faite de telle sorte a réduire bien efficacement le

bruit de fond sur les spectres mesurés.

8,98
7.1

—T—D,lS

BEGe

Figure (111.1) : Cotes et dimensions du détecteur BEGe
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Caractéristiques BE3825
Gamme d’énergie 5 KeV a2 MeV
Surface 3800 mm?
Epaisseur 25 mm
Efficacité nominale > 28 %
Résolution a 5,9 keV < 450 eV
a 122 keV < 750 eV
a 1332 keV < 2100 eV
Diameétre capot 89 mm

Tableau (111.2) : Caractéristiques de detecteur BEGe (BE3825)
11.3. Mesures experimentales

11.2. Etalonnage du dispositif de mesure

L'analyse par spectrométrie gamma repose sur I'étude des pics d'absorption totale observés dans
le spectre enregistré suite a la mesure d'un radionucléide donné. La relation entre le nombre
d'impulsions enregistrées dans un pic et l'activité du radionucléide émettant les photons d'énergie
correspondante nécessite la connaissance précise de l'efficacité d'absorption totale pour cette
énergie, dans les conditions geométriques de la mesure. L'étalonnage en efficacité expérimentale
conduit a des couples de valeurs discretes de type (E; €(E)). La bonne interprétation des spectres

releve donc du bon étalonnage des dispositifs de mesure, particulierement les détecteurs gamma.
11.2.1. Standard de référence IAEA-447

Pour l'analyse des échantillons environnementaux, le standard de référence 1AEA-447
commercialisé par I'Agence Internationale de I'Energie Atomique (AIEA) a été choisi [54]. Ce
standard est un échantillon de sol de nature organique contenant de la mousse (sol moussu). Ces
principales caractéristiques sont les suivantes :

- il est commercialisé en assez grande quantité. Il est alors tout a fait possible de créer n'importe
quelle géométrie selon I'échantillon a analyser ;

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

- les activités spécifiques des radioéléments sont certifiées.
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Radionuchde | Valeur certifice -Z:Bq.lig_l} [ncertitudes | Eq_kg_l )
Higs 425 10
305 T 13.0 0.5
“10py 494 20
“pg 423 10
“12pn 37.0 1.5
1ipy 26.0 2.0
21iBg 24 8 20
Ra 251 20
T Ac 37.0 2.0
292Th 255 2.0
52U 21.8 3.0
235y 29 9 0.8
Py 0,15 0,015

739+-H0py, 5.3 0,16
3ITh 37.3 2.0
1 Am 292 0.2

UK 550 20
950Gy 5.0 0.3
Hpy 8.0 1.0

Tableau (111.3) : Activités du standard IAEA-447 a la date de reférence (15/11/2009)

Le standard IAEA-447 contient les radionucléides naturels tels que les isotopes des séries 23°U et
2381, 2°2Th ainsi que le “°K (Tableau (111.3). Il a accumulé en plus des radionucléides artificiels
provenant des retombées atmosphériques comme le 37Cs, I’**Am ainsi que les isotopes 239, 240
et 241 du plutonium. Ces radionucléides avec leurs pics respectifs (raies gamma caractéristiques)
ont été utilisés pour déterminer la courbe d'efficacité expérimentale pour la gamme d'énergies
compris entre 45 et 2615 keV. Les radionucléides présents dans ce standard et leurs activités
spécifiques certifiées a la date de référence du "15 Novembre 2009" sont représentés dans le
tableau 3.1 [54]. Les activités spécifiques, autrement dit activités restantes au jour de
I'étalonnage du détecteur BEGe, sont estimées par le logiciel DARWIN. Ce logiciel élaboré et
distribué par le CEA est un ensemble de programmes de calculs de grandeurs physiques
intéressant le cycle du combustible. Pour cette étude, nous avons utilisé ce logiciel pour
déterminer les activités des radioélément d(une filiation radioactive. L'évolution en fonction du
temps des concentrations des noyaux radioactifs est régie par des équations différentielles

appelées équations de Bateman. Les activités spécifiques des radioéléments présents dans le
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standard IAEA-447 estimées par le logiciel DARWIN au jour de I'expérience sont répertoriées
dans le tableau (111.4) [55].

Radionuclides | Activité (Bq.kg™') | Incertitudes (Bq.kg™')
197 Cg 383 5 90
10pp 378.7 18.0
“10pg 378.7 9.0
“12Pp 8.3 0.3
“’Ra 25.1 20
P Ae 15.5 08
iy 21.8 0.8
Sy 22.2 0.8
“Epy 0.15 0.02

239—24D'Pu 53 02
0K 550 20
Ugp 4.5 0.3

*2Th 37.3 20
241 Am 2.9 0.2
Hpy 6.5 0.8

Tableau (111.4) : Activités du standard IAEA-447, au jour de I'acquisition estimées

par le logiciel Darwin (activités restantes)

Une fois les activités restantes de ces radionucléides sont calculées (Tableau (I11.4)), il est
possible donc de choisir la géométrie de mesure du standard pour qu'elle soit identique a celle
des échantillons qu'on veut analyser. On peut alors exprimer l'efficacité absolue de détection

comme suit [56] :

EQ
avec C rassemblant toutes les éventuelles corrections a appliquer, a savoir : la correction d'auto-

absorption et la correction de coincidence.

Une quantité de 48 grammes du standard IAEA-447 a été emballée et scellée dans un conteneur
en polyéthyléne de géométrie standardisée SG50 pendant 4 semaines avant d'effectuer les
mesures, afin d'assurer I'équilibre séculaire. Ensuite, I'étalon est positionné au contact de la
fenétre du détecteur et mesuré pendant 250.10° s. Généralement, les échantillons

environnementaux présentent des niveaux d'activité faibles. Pour avoir des résultats
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statistiquement significatifs, il nécessaire d'effectuer des mesures sur des durées de comptage

relativement longues, qui peuvent aller jusqu'aux plusieurs jours.
11.2.2. Etalonnage en énergie

La calibration en énergie permet de définir un lien entre le numéro de canal (compris
entre 1 et 8192) et I’énergie. Cette correspondance canal-énergie 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, mono-énergétique ou multi-eémettrice. La seule condition nécessaire est de connaitre

parfaitement I’énergie des photons qu’elle délivre.

L’étalonnage en énergic du détecteur BEGe a été réalis€é dans un premier temps avec
une source ponctuelle de ®°Co émettant des photons ¥ a 1,17 MeV et 1,33 MeV (Figure
[11.2). Cela a permis de repérer un éventuel décalage en énergie. La calibration complete
a ensuite été réalisée avec une source volumique de 2Eu émettrice de photons y sur une large
gamme d’énergie allant de 120 a 1400 keV. Les canaux et les énergies sont reliés par une

relation polynomiale telle que [48] :

—_\n i
E=Xloa; X (111.29)
Cette relation peut étre obtenue directement par le logiciel Génie-2000, ou peut étre
trouvée manuellement en répertoriant le numéro de canal associée a son énergie. L’¢étalonnage
réalisé pour le détecteur BEGe donnait une relation ou n = 2. Cet étalonnage en énergie est tres
important, notamment pour pouvoir utiliser les bibliotheques de données, les radioéléments étant

définis a partir des énergies de leurs photons y émis.
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Figure (111.2) : Courbe d’étalonnage en énergie

Spectre experimental de I'l AEA-447

La figure (111.3) représente le spectre expérimental du standard IAEA-447 mesuré en utilisant le
détecteur BEGe pour un temps d'acquisition de 250.10° secondes. Les fléches indiquent les pics
caractéristiques de chagque émetteur gamma présents. L'identification des pics se fait a partir des
bibliotheques dans Genie 2000 contenant toutes les informations sur les radionucléides (énergie,
probabilité d'émission...). La bibliotheque utilisée dans ce travail est Lib-Sediment.NLB qui

contient les descendants de 28U, 232Th et I'élément primordial “°K.

7876

8192 :; o7 Zoom sur la région 0 & 350 keV
il 3938 |
i 1969+ i :
: 100 200 300
20485 402 / :
oﬁHH._..___-._Lx L AT
500

1000 1500 20‘00 2500
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Figure (111.3) : Spectre expérimental du standard IAEA-447
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11.2.3. Etalonnage en efficacité

L’étalonnage en efficacité donne le lien entre le nombre de coups relevés sur le spectre et le taux
de désintégration des isotopes. Il est indispensable pour mener a bien une analyse quantitative
des radioéléments présents dans les échantillons. 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

Pactivité.

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. Le deuxiéme critére est la similitude entre les caractéristiques physico-chimiques
du standard et de I’échantillon d’étude, ¢’est-a-dire la méme géométrie et la méme matrice. Nous
verrons, dans la suite de ce chapitre, que ce critére est primordial et qu'une différence peut
engendrer une mauvaise estimation de l’activité de 1’échantillon d’étude. Dans I’idéal, les
radioéléments présents dans le standard devraient étre mono énergétiques afin d’éviter tout
probleme de coincidence entre les photons gamma. Réunir tous ces criteres reste cependant tres
difficile et il faut faire des compromis pour déterminer le courbe étalon. Cette courbe suit celle
des sections efficaces avec le matériau détecteur. Chaque allure de la courbe d’efficacité dépend
de la nature du détecteur, mais classiquement elle augmente a basse énergie jusqu’a un
maximum vers 100 a 200 keV, puis décroit a des énergies plus importantes. Différents
ajustements non linéaires existent afin de retrouver I’efficacité de détection pour n’importe
quelle énergie. L’efficacité déterminée a partir de la relation [48] :

e(E)=————— (111.30)

T 1%.A(BQ)-tacq

S: surface nette du pic d’énergie donnée (nombre d’impulsion) ;
A activitt de la source standard corrigf a la date de comptage ;
I(%) :la  probabilit¢  d’émission gamma  pour I’énergie du pic i ;

tc: temps d’acquisition.

50



Chapitre 111 - Mesures expérimentales, résultat et discussion

-2,0 m EXP
-2.5 - -~ Modei Polynomial
- |Adj. R-Sq  0.9949 |
3.0 B - | Value St‘_a’\cam |
- |A Intercep 42,89 16.34506 |
A 81 26.844 1162018
3.5 - A B2 6402 3.03296
@ A 83 06548 0.34526
S (A B4 0,025 001449
< 40+ E ] = =
=
m
w
s 454 =
5,0 4 -3
5,5 4 Bl
6.0 T T T T T
5 7
InE

Figure (111.4) : Courbe d’étalonnage expérimentale en efficacité
Partie 11 : Résultats et discussion

111.1. Synthese

L’objectif de ce travail est d’analyser et d’évaluer ’impact radiologique dans des échantillons de
plantes médicinales par la technique de spectrométrie gamma a bas bruit de fond (Spectrometre
BEGe), a savoir :

- Echantillon 1 : Salviarosmarinus (rosmarinus)

- Echantillon 2 : Zingiber officinale

- Echantillon 3 : Foeniculum officinale

- Echantillon 4 : Ocimum basilicum

- Echantillon 5 : Chamaemelum
111.1.1. Analyse qualitative

Un spectre est un ensemble de pics distribués en énergie, 1’énergie du pic correspond a
I’énergie du photon incident. Une fois I’étalonnage en énergie est réalisé, et que la relation
liant le numéro du canal et I’énergie est établie, a ce moment 1’énergie de chaque pic sera
calculée, ce qui permet d’identifier le radioélément émetteur gamma, cette identification est
faite selon la bibliothéque de radionucléides associée. L’identification d’un radionucléide peut
se faire a partir d’une seule raie ou par un ensemble de raies caractéristiques du radionucléide
considéré. Si certains radionucléides ont des raies suffisamment proches pour étre discriminer,
il est alors nécessaire d’avoir d’autres raies pour identifier le radionucléide et/ou entreprendre

les calculs d’interférence [37].
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L’analyse des échantillons de plantes meédicinales a permet de confirmer I’existence des
radioéléments issus des familles radioactives naturelles 23U (?°Ra), 2*2Th et I'élément
primordial “°K. D’aprés les résultats obtenus, on constate la présence des radionucléides issus

des trois familles radioactives naturelles avec différentes proportions.

Radioéléments recherché 226Ra 232Th 40K
Radioéléments équilibre 214Bj 208T] Plus 1’élément
séculaire 214pp 212pp primordial

Tableau (I11.5) : Radioéléments identifiés dans les cing échantillons analysés
I11.1.2. Analyse quantitative

L’analyse quantitative, ne peut se faire que si [’étalonnage en efficacité est réalis€ au
préalable, ce qui permet d’établir la relation entre I’énergie et I’efficacité. Une fois ceci
effectué, I’analyse sort une liste de pics avec leurs surfaces respectives [37]. Pour déterminer

I’activité spécifique de chaque radionucléide on utilise 1’équation suivante :

s

e iy €1:C2Cs s C; (111.31)

Ag (Bo)=
Ci sont les facteurs de correction (auto-absorption, temps morts, somme de coincidences. . .).

I11.2. Détermination des activités spécifiques de 238U (*®Ra), 2%2Th, K

Les activités spécifiques de %?Ra et du 2*2Th ont été calculées a partir de la valeur
moyenne pondérée des activités spécifiques de leurs descendants, sachant qu’ils sont en

équilibre séculaire.

— Activité spécifique du #°Ra : Le ?°Ra est en équilibre séculaire avec ses premiers
descendants 2*4Pb et 2“Bi et en prenant comme activité spécifique du ?*°Ra la valeur moyenne
des activités de ces deux radioéléments qui par ailleurs sont presque identiques puisqu’ils sont en
équilibre (figure (111.5) :

— ABi-214 +APb-214
Araong = it slnnssns (111.32)

— Activité spécifique du 22Th : Le 22Th est en équilibre séculaire avec le 212Pb et 2°8TI, donc pour

calculer son activité spécifique en utilisant I’expression suivante (figure (111.5) :

_ App—212+ATi1-208
Arnoayy = 2otz (111.33)
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Radionucléide Période T1/2 Radionucléide analysé Période T1/2

recherché

Ra-226 1102 ans Pb-214 26.8 min
Bi-214 19.7 min

Th-232 1.40 101° ans TI-208 6.13 h
Pb-212 10.6 h

Tableau (I11. 6) : Tableau résume les différents radionucléides recherché et analysée utilisés

1.4le+10

Années
Radium

“Ra
1602 Years

Francium

Radon

Astatine

Polonium

Bismuth

Actinides

1 Alkal Metals

Alkalne Ear Metals Thallium

Mercury

Figure (111. 5) : Filiations radioactives et points d’équilibre séculaire des séries 238U (**Ra) et 2?Th

> Les activités du “°K ont été déterminées en utilisant directement la raie caractéristique 1460,82

keV.
Les résultats obtenus de I’activité spécifique des radionucléides dans les différents échantillons

sont donnés par le tableau suivant :
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Echantillons Activités du ?*®Ra | Activités du2®2Th | Activités du “°K
Echl 169%5 58625 415,99 + 50,11
Ech2 9,03£2,2 2,62 £0,79 272,58 = 35,32
Ech3 16,83 +4,5 1,51 +£0,89 886,52 + 94,21
Ech4 7,83+15 44615 534,30 = 49,58
Ech5 10,88 + 1,89 2,3x0,6 743,51 £ 62,31

Tableau (111.7) : Activités spécifiques du 2?°Ra, 2*2Th et “°K pour les échantillons analysés

I11.3.Calcul des paramétres radiologiques

La connaissance des activités spécifiques des radioéléments ?2°Ra, 2°2Th et “°K permet de calculer

les  parametres

radiologiques. ~ Pour

— Rag=Apq+1 4347, +0.77Ay

A A A
He —4Ra Th_l_ K
259 4810

X370

A A A
H' —ZRa Th_l_ K
259 4810

m 185

cela, on a utilise les équations

— Dr(NGYh~1)=0.4624,+0.604A,+0.04174,

EDR(msv.an™1)=Dy (nGy.h™1)x(365.25x24)x0.2x10~6x0.7

Les résultats sont représentes dans le tableau ci-dessous.

Echantillon Rae, H,, H;, Dg(nGyh™') | EDR(mSv.an™1)
(Ba/Kg)
Echl 345.59 0.154 0.200 184.81 0.226
Ech2 222.66 0.091 0.115 119.42 0.146
Ech3 701.61 0.235 0.281 378.36 0.464
Ech4 425.61 0.149 0.170 229.11 0.281
Ech5 586.67 0.192 0.222 316.45 0.388

Tableau (111.8) : calcul de radium équivalent, indices du risque et estimation des doses.
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1. Discussion des résultats

IV.1. Résultants d’analyse

D’apres I’analyse qualitative, on constate la présence des mémes radioéléments pour les taux
échantillons analysée, qui appartient aux les familles radioactivité avec différentes proportion
226Ra (214Bi et 214Pb), 232Th (208T| et lepb).

L élément “°Kqui sort bien tout le reste des radionucléides sont non mesurables (On a aussi
constaté ’absence de tous radio¢léments naturels d’origines cosmiques ou artificielles pour les

trois échantillons).

A propos de ’analyse quantitative nous avons trouvé les activités spécifiques ??°Ra (Bg/Kg)
Ech1(19.9),Ech2(9.03),Ech3(16.83),Ech4(7.83) et Ech5(10.88).

- pour le 22Th(Bq /Kg),Ech1(5.86) ,Ech2(2.62),Ech3(1.51),Ech4(4.46),Ech5(2.3).
- pour le*°K,Ech1(415.99),Ech2(272.58),Ech3(886.52),Ech4(534.30),Ech5(743.51).

Par comparaison entre ces résultats ces resultats, on remarque les niveaux d’activités spécifique de
I’élément “°K obtenus sont remarquablement élevés pour les cing échantillons. lls varient dans
I’intervalle [272.58 ,886.52] Bq /Kg pour le ??°Ra la plus grande valeur pour la Echl [16.9 Ba/Kg]

et pour 2%2Th on a trouvé la plus grande valeur pour échantillonl [5.86Bq/Kg].

Les concentrations Les concentrations Les concentrations
de 226Ra (Bqg/kg) de 232Th (Bqg/kg) de 40k (Bq/kg)

400 - 400 - 400 -~
350 1 350 350 -
300 A 300 A 300 A
250 A 250 - 250 -
200 A 200 A 200
150 - 150 - 150 -
100 - 100 - 100 -
50 A 50 - 50 -

0 T T T T f 0 T T T T f 0 T T T T T

Echl Ech2 Ech3 Ech4 Ech5 Echl Ech2 Ech3 Ech4 Ech5 Echl Ech2 Ech3 Ech4 Ech5

Figure (111.6) : les activités spécifiques de ??°Ra et de *° K et de *2Th dans cing échantillons.
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IVV.2. Discussion des doses et évaluation de I’impact radiologique

IV.2.1. Radium équivalent

Les valeurs trouvees pour le radium équivalentRag,varient dans I’intervalle [701.61-222.66]
Bg/Kg avec une valeur maximale pour le Ech3, et la moindre valeur est pour Ech2.Les valeurs de
Ech3, Ech4 et Ech5 sont dépassent la valeur limite recommandée de 370 Bg/kg par CIPR
(commission Internationale de Protection Radiologique) ; mais les valeurs des Echl et Ech2 sont
inférieures a 370 Ba/kg.

Radium équivalent (Bqg/kg)

400 Echl
300 Ech2
200 M Ech3
100 W Ech4

0 ) B Ech5

Echl Ech2 Ech3 Ech4 Ech5

Figure (111.7) : Les valeurs de Radium équivalent pour les cing échantillons.
1V.2.2. Indices de risque interne et externe

Les valeurs de I’indice du risque externe et interne obtenues pour les cinq échantillons analysés sont

inférieures a 'unité comme stipule la norme ; pour le H,, , se situ

Les indices de risque externe et
interne

0.3

0.25

0.2

0.15

0.1

0.05

Ech1l Ech2 Ech3 Ech4 Ech5

Figure (I11. 8) : Les indices du risque pour les cing échantillons.
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IV.2.3. Débit de dose « Dg(nGyh™1) »

Les valeurs de débit de dose absorbé dans I’air DR (nGy /h) obtenues sont trés supérieurs a la
valeur limite (59 nGy/h). Elles varient de I’intervalle [119 .42-378.36] nGy /h la grande valeur
est la Ech3, et la moindre valeur pour le Ech2.

Débit de dose dans I'air (nGy/h)

400
350
300
250
200
150
100

50

Echl Ech2 Ech3 Ech4 Ech5

Figure (111.9) : Les débits de doses pour les cing échantillons.
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Conclusion générale

Ce travail a porté principalement sur 1’application de la technique de spectrométrie gamma a
des fins dosimétrique, la dosimétrie des rayonnements y émis spontanément par les différents
radioéléments présents dans des cing échantillons pour 1’évaluation de leurs impact radiologique.
Afin d’atteindre des meilleures sensibilités de détection la spectrométrie gamma a bas bruit de fond

est recommandée.

Les résultats obtenus montrent que les niveaux d’activité spécifique du 40K sont remarquablement
élevés pour les cing échantillons, dans I’intervalle [272.58 ,886.52] Bg/Kg. Pour les radioéléments
226Ra et 232Th, on a trouveé pratiqguement des niveaux moins importants que ceux du 40K.

Les valeurs obtenues des activités spécifiques de 226Ra, 232Th et 40K, nous sont permis de
calculer les paramétres radiologiques suivants : le radium équivalent Raeq, I’index du risque
externe Hex et interne Hin, le debit de dose absorbée DR et le taux de dose effective annuel
EDR.Ces facteurs nous ont permis d’évaluer 1’impact radiologique di aux échantillons analysés.
Les résultats obtenus montrent que ces valeurs sont inférieures aux valeurs limites recommandées

concernant tout produit alimentaire, soit un maximum de 600Bg/Kg.

En vue les résultats trouves, ces plantes peuvent contenir des contaminants radioactifs qui sont
capables de nuire a I’effet thérapeutique attendu. Pour cela, il faut se mefier des préparations de

phytothérapie qui n’ont pas le statut de médicament.
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Abstract

Medicinal plants are very popular in phytotherapeutic preparations. Furthermore,
these plants may contain radioactive contaminants which are capable of harming the expected
therapeutic effect. For this, one must be wary of herbal medicine preparations that do not have
drug status, because they do not generally benefit from rigorous controls in terms of toxic
contaminants such as heavy metals, pesticide residues, radioactive contaminants, etc.
This work is devoted to measuring the specific activity of the different radio elements in
Bg/Kg for five samples of medicinal plants, using the low background gamma spectrometry
technique. This non-destructive method is best suited for the identification and quantification
of different radio elements in these samples.
The values obtained from the specific activities of 226Ra, 232Th and 40K enabled us to
calculate the following radiological parameters: the radium equivalent Raeq, the external risk
index Hex and internal Hin, the absorbed dose rate DR and the dose rate effective annual
EDR. These factors allowed us to assess the radiological impact due to the samples analyzed.
The results obtained show that these values are lower than the recommended limit values for

any food product, ie a maximum of 600 Bg/Kg.



Résumé

Les plantes médicinales sont tres répondus en préparations phytothérapiques. Par ailleurs, ces
plantes peuvent renfermer des contaminants radioactifs qui sont capables de nuire a l'effet
thérapeutique attendu. Pour cela, il faut se méfier des préparations de phytothérapie qui n'ont
pas le statut de médicament, car elles ne bénéficient pas généralement des controles rigoureux
en matiere de contaminants toxiques tels que les métaux lourds, résidus de pesticides,

contaminants radioactifs, etc.

Ce travail est consacré a mesurer 1’activité spécifique des différents radioéléments en Bg/Kg
pour cing échantillons de plantes médicinales, en utilisant la technique de spectrométrie
gamma a bas bruit de fond. Cette méthode non destructive est la mieux adaptée pour

I’identification et la quantification de différents radioéléments dans ces échantillons.

Les valeurs obtenues des activités spécifiques de 22°Ra, ?Th et “°K, nous ont permis de
calculer les parameétres radiologiques suivants : le radium équivalent Raeq, 1I’index du risque
externe Hex et interne Hin, le débit de dose absorbée DR et le taux de dose effective annuel
EDR. Ces facteurs nous ont permis d’évaluer I’impact radiologique di aux échantillons
analysés. Les résultats obtenus montrent que ces valeurs sont inférieures aux valeurs limites

recommandées concernant tout produit alimentaire, soit un maximum de 600 Bg/Kg.
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