CUSERT 0N | W 21 B PNIPCN | - S| N | W SN |
REPUBLIQUE ALGERIENNE DEMOCRATIQUE ET POPULAIRE 3

L.S“—"“'LJ‘ u:..-.:-:..‘_..“ 3 {..,___la-ﬂ'u 5;1)9
MINISTERE DE L'ENSEIGNEMENT ET DE LA RECHERCHE SCIENTIFIQUE

ECOLE NATIONALE POLYTECHNIQUE
DEPARTEMENT (IENIE DE L ENVIRONNEMENT

PROJET DE FIN D’ETUDES

SUJET

!EVALUAT!ONS QUALITATIVES ET QUANTITATIVES DES
" CONCENTRATIONS EN TRTIUM DANS LES EAUX

~ SOUTERRAINES , PLUVIALES MARINES ET
POTABLES PAR LES TECHNIQUES DE COMPTAGE.
PAR SCINTILLATION LIQUIDE

Dxrlwe par:

Proposé par : Etudié par:
MTA.ZITOUNI R.BOUDJELLA M'*A BENAMRANE
LHAIBER
M M.TAHTAT
B YAGOUBI

promotion : JUIN &5

E.N.P. 10, Avenue Hacen Badi - EL-HARRACH - ALGFH



dawdll bl e sl aydlpadl 540
REPUBL]GUE ALGERIENNE DEMOCRATIQUE ET POPULAIRE

LP—“'LJ‘ Lf.-..’t-__)‘ 4 f":‘l"_j‘ ;;lj,

MINISTERE DE L'ENSEIGNEMENT ET DE LA RECHERCHE SCIENTIFIQUE

ECOLE NATIONALE POLYTECHNIQUE

DEPARTEMENT( IENIE DE L'ENVIRONNEMENT
PROJET DE FIN D’ETUDES

— SUJET

EVALUATIONS QUALITATIVES ET QUANTITATIVES
DES CONCENTRATIONS EN TRITIEM DANS LES EAUX

SOUTERRAINES , PLUVIALES , MARINES ET

POTABLES PAR LES TECHNIQUES DE COMPTAGES
PAR SCINTILLATION LIQUIDE

e —— - it

Proposé par : Etudié par: D;n._e par:
M-A.Z 1 TOUNI R.IBOUDJELLA M™“A.BENAMRANE
L.HAIBER
M M TAHTAT
B.YAGOUBI

PROMOTION : JUIN €3 5

E.N.P. 10, Avenue Hacen Badi - EL-HARRACH - ALGHHK




~Q .

A la mémoite de mon Péze,
A ma tendre et douce méie et mes frézes et soeurs
Q&<
A qui je dois tant de sactifices, \
A mes neveux et nidces,
A tous mes amis (e),
A mes amis de Qénie-Civil,
d'Electronique et de Génie-

danitaize.

Que tous tzouvent ici l'exptession de mes plus nobles sentiments.

~ & = ]



fe tiens & expiimer ma reconnaissance ﬂlonsjeuz A. NAAMANE,
Chef du Département du Qénie de !'€nvizonnement, pour l'appui bienveillant

qu'il m'a accotdé tout au long de ce travail.

de témoigne ma profonde gratitude & Monsieur A. ZiTOUNI, Chargé

de Recherches au Commissatiat aux Energies Nouvelles d'Algez, dont la compétence

et l'inlassable sollicitude ont été pour moi un précieux recours.

/'adiesse mes brefs remerciements & Monsieur B. YAGOUBI, Respon-
sable de la Division Détection des Rayonnements, pour ses conseils et ['aide qu'il

n'a cessé de me prodiquet.

fe temercie Monsieuz A. SEDDIKI, Responsable de la Division Hydro-
logie Isotopique, et le personnel de son sewvice ainsi que Mademoiselle Z. TERAL
pout les analyses et les mesutes annexes qu'ils ont bien voulu faite sur mes

Schantillons.

de voudrais que mes camatades de travail, Mesdemoiselles
M. BELLOULOU, A. BENAMRANE,™EY HAIDER, ainsi que Monsieur M. TAHTAT
et l'ensemble du petrsonnel de nos laboratoitestrouvent ici l'expresssion de ma
teconnatssance pout l'aide, technique et mozale, qu'ils m'ont apportée,et pour

l'amicale sympathie qu'ils ont bien voulu m'accordez.

Mes remetciements vont enfin & Madame F.Z. CHOUAINI, Secié-
taize au Centte de Développement des Techniques de Radioprotection et Siretd,

quant a la frappe de mon mdémoize. i .

R. BOUDJELLA.




Chapitre L

Chapitre II.
n.1.

l.2.

1.3,
1351
3.2,
a)
b)
nm.+.

1.4.1.
1.4.2.
na.2.1.
1.4.2.2.
11.4.2.3.
1.4.2.4.
1.4.2.5.
SR,
5.1
Ho5u 0t
kel et
(el
11.5.1.4.
LRSS
1.5.1.6.
a)
b)
c)
d)

Table des Matieres

_=
INTRODUCTION.

THEORIE DE LA SCINTILLATION LIQUIDE.

Le tzitium : propriétds physiques et chimiques

Les principes généraux de spectrométiie et comptage
par scintillation liquide

Les solvants et les solutds

Le solvant

Les solutés

Solutés primaites

Solutés secondaires

Troblémes rencontiés en comptage par scintillation liquide

et cowzections nécessaites & appotter
Quenching

Bwuit de fond

Photomultiplicateur

Rayonnements cosmiques

Phosphozescence

Coincidence

Chimiluminescence

Statistiques de comptage

Détinitions

Comptage

Erreur statistique™~$z une seule mesuze N
Ecatt-type sur le comptage

Taux de comptage

Erreur statistique sur le taux de comptage net
Rendement de l'appazeil de comptage
Exemple

Dilutions & iéalisez

Incettizude sur le zendement

Piésentation des tdsultats en concentzation de 3H

Page



YT

Chapitre III.

Chapitre

Chapitre

..
iz,
m.i.c.
m.i.3.
2.
n.z.i.
e
1n.2.3.
m.2.4.
n.z.s.
1.2.6.
1. 3.

Ul T
i.3.2.
Hi.3:2410,
I11.3:2.2.
111.3.3.

Iv.

LU le
(il e i i
I e
V.1.3.

V.
v.l.

Vel

Uil 2,

Seuil de détection.

DESCRIPTION ET CARACTERISTIQUES DES APPAREILS

ET DES SOLUTIONS CHIMIQUES
Les photomultiplicateuzs

La photocathode

Optique électzonique et dynodes
Le piéamplificateur

Electionique de cowmiplage

Le citcuit de coincidence

Le citcuit de sommation
L'amplificateuz

L'analyseur d'amplitude et disciiminateur
Les dchelles de comptage

Sottie des wésultats

Les solutions chimiques

Solutéds primaires et secondaires
Standards et souzces

Standards non affaiblis

. Standards affaiblis

Flacons pour le comptage en scintillation liquide.

PREPARATION CHIMIQUES DES ECHANTILLONS A

COMPTER
Analyse des eaux : la méthodologie

D\Esﬁﬁiiiation

Electrolyse - Entichissement électrolytique

Le seuil de mesute apzés ['électiolyse

REGLAGE DU SYSTEME DE COMPTAGE

Réglage de l'électionique - Choix des divers patamétzes

Réglage manuel des canaux du compteur pouzr les mesuzes

en simple mawquage.

Spectres de distiibution des impulsions électziques de

comptage d'échantillons non quenchds et quenchéds

Page

37

37



U.l.3.

Yk 3l

U132

Chapitre VI
(I
1.1,
Ul

UlL1.2.
ULt 20
Ul.1.2.2.
U1.1.3.
—  YL1.3.1.
UI.1.3.2.
Ul.1.3.3.
UlL1.4,
U140,
Ul.1.4.2.
VI.1.5.
UILI.5.1.
U1.1.5.2.
Ul.1.6.
Ul.1.6.1.
Ul.1.6.2.

Chagitre VII.

Chapitre VIII.

Les méthodes de correction de quenching
Cotzection de quenching par la méihode "tappoit des
canaux”.

. ~& - : T ;
Cozzection de quenching par la méthode "standardisation

extetne”,

RESULTATS EXPERIMENTAUX
Piésentation des wésultats pattiels

Méthode de calcul du bruit de fond de ['appareil
Calcul de la déuviation standard du bruit de fond de
l'appazeil

Eaux superficielles

Région de Béni-Slimane (Médéa)

Résultats

Eaux de nappes souterraines

Région de Béni-Slimane (Médéa)

Région du Sahara : Sud - Centze, Sud - Quest
Résultats

Eaux de pluie

R¥gion d'Alger

Résultats

Eaux de mez

Région d'Alge:

Résultats

Eaux potables

Région d'Alge:

Résultats

DISCUSSION DES RESULTATS

CONCLUSIONS

Table des tableaux

:ableau des figures
mnnexe

Bibliographie

Page

42

60
|
Lo '
(o ¥

b4

(6] o)

7]



K

CHAPITRE 1.

INTRODUCTION.




Le tritium est un élément radioactif de la famille Isotopique de
I'hydrogene. Sa présence dans l'environnement est due surtout a I'action des
rayons cosmiques dans l'atmosphere et a un degré moindre aux retombées
radioactives suite a des essais nucléaires. Les rejets d'effluents liquides pro-
venant de centrales nucléaires, pour les pays qui en sont dotees, peuvent con-
tribuer a I'élevation des niveaux de tritium dans les eaux.

L'intéret des mesures de concentrations de tritium dans les eaux
pluviales, marines, souterraines et potables est multiple. Pour notre part, nous
citerons seulement deux domaines ou ces mesures sont relativement importantes
dans les diverses études sur l'environnement et les ressources naturelles : la
protection contre les rayonnements (radioprotection) et I'hydrologie.

En radioprotection, pour des populations exposees régulierement,
les Goncentrations Maximales Admissibles (C.M.A) sont de I'ordre de 3 nCi/c.c en
général et InCi/c.c pour des cas particuliers. Les résultats expérimentaux obtenus
sur des echantillons d'eaux prélevég en différ'ents points en Algerie nous per-
mettront de comparer les concgntratjorls mesurées aux C.M.A.

En hydrologie, I'analyse de I'évolution des concentrations du tri-
tium dans les eaux souterraines permet d'etudier les recharges des nappes
aquiferes ainsi que les vitesses d'écoulement des eaux.

La methode utilisée pour les mesures des niveaux de tritium est
celle du comptage par scintillation liquide pour les émetteurs Béta mous. Cette
methode est la plus efficace parmi les techniques connues pour les mesures
de tritium dans un milieu liquide. Le spectrometre utilisé pour nos travaux per-
met le comptage automatique de plusieurs échantillons successivement.

L'objectif premier de ce travail est de déterminer les concentra-
tions en tritium dans les eaux souterraines, pluviales, marines et potables pour
un certain nombre de sites en Algérie et de comparer ces concentrations d'une
Part aux (oncentrations Maximales Admissibles et d'autre part entre-elles. Ce
travail constitue l'un des premiers jalons d'une série d'études longues et labo-
rieuses en radioprotection et en hydrologie isotopique que le Commissariat aux
Energies Nouvelles se propose d'entreprendre en collaboration avec certains

- Ll . L
organismes natieaux concernes.



Ce memoire de fin d'études a été divisé en huit (08) chapitres.
Outre l'introduction qui constitue le premier chapitre, le chapitre Il traite des
. aspects theoriques de la scintillation liquide, le chapitre Il decrit les caracte-
ristiques des appareils et des solutions utilisés, le chapitre 1V donne un apercu
sur les méthodes expérimentales employées, le chapitre V spécifie le réglage du
systeme de comptage, le chapitre VI présente les résultats expérimentaux, les-
quels sont discutés au chapitre VIII. Finalement, une série de conclusions sont

présentées au chapitre VIIIL




CHAPITRE 11

THEORIE DE LA SCINTILLATION LIQUIDE

.1, Le tritium : Propridtds physiques et chimiques.

1.2, Les ptincipes généraux de spectzomdétiie et
comptage patr scintillation liquide.

11.3. Les solvants et les solutés;

1.4, Droblémes tencontiéds en spectromdtiie par
scintillation liquide et cotzection nécessaize
a appottez. S

I1.5. Les statistiques de comptage.



IL.1. Le tritium : propriétés physiques et chimiques :

Isotope radioactif de masse 3 de I'hydrogene, ayant les memes
propriétes chimiques que I'hydrogene, le tritum peut étre sous deux formes

chimiques différentes :

I. Tritium gaz : pratiquement inerte, ne donne d'une tres faible
contamination.

2. Eau tritiee : tres adsorbable, se comporte comme l'eau, a

'exception d'un faible pourcentage du tritium

qui se fixe sur les protéines.

Le tritium se désintegre par émission B~ (voir figure I.1) avec
une période de 12,43 ans donnant de I'hélium 3 :

’H

A
|

18 keV 8™ (100 %)

| 3
v He

Fig II.1. Schéma de désintégration du tritium.

Comme le montre son spectre de désintégration (voir figure I11.2)

il s'agit d'un émetteur de rayon B trés mous ; leur énergie maximale est de

I'ordre de 18,6 keV et leur énergie moyenne est : E = | E-ou SIE = 6;28KeV
3
3 3 0 » = . :
ol He + B + 3 ( ¥: anti-neutrino)

Sa période biologique est de dix (10) jours.

Un atome de tritium peut remplacer un atome d'hydrogene pour
donner une molécule HTO ; cellesci se comporte chimiquement comme une
S~

moléecule : HZO'



Il.2. Les principes généraux de spectrométrie et comptage par

scintillation liquide :

La détection d'émetteurs Béta mous se fait en général par
g p

scintillation liquide, selon le Tiddele suivant :

I. Absorption des radiations Béta dans un solvant (toluéne, xyléne,

dioxane, ...) résultant en excitations et ionisations :

Particules B~ + Solvant _Ec_zta_tlcm_’ Solvant *

2. Conversion de I'énergie dissipée dans le solvant en lumiere

(phénomene de luminescence) dans le soluté :

Solvant * + Soluté 1° —M——fe”} Solvant + Soluté 1° *

Soluté 1°* + Soluté 20 —xansfert g <io, solute 20 *

Soluté 20+ _Emission S ¢ 200 4y

3. Transit des photons de la lumiére produite dans le soluté vers

la photocathode du tube photomultiplicateur.
S5
4. Absorption des photons par la photocathode et émission d'électrons.
5. Multiplication électronique a !'intérieur du tube photomultiplicateur.

6. Les impulsions engendrées par le tube photomultiplicateur et

I'analyse des impulsions.

II.3. Les solvants et les solutés :

'}

I1.3.1. Le solvant : Le solvant joue un role essentiel dans le transfert

d'énergie d'un émetteur radioactif aux molécules du scintillateur.



Une particule Béta est émise par le tritium. La particule excite
les molecules du solvant qui se trouvent le long de son parcours. Cette énergie
est transferée d'une molécule a l'autre, diffusant ainsi I'énergie d'origine de la .
particule. Finalement, la molécule ou les molécules du solvant transférent leur
energie a une molécule adjacente du scintillateur primaire. La molécule du
scintillateur devient excitee. Elle émet son énergie d'excitation sous forme de

| photons de lumiere d'une longueur d'onde caractéristique. Quand les photons de
lumiere parviennent a une molécule du scintillateur secondaire, ils sont absorbés
et réémis a une grande longueur d'onde. Une petite quantité d'énergie est perdue
a chaque etape du procédé. La diffusion et la perte d'énergie ainsi que les effets
de la statistique des quanta réduisent la résolution globale a la fois pendant le
procede de scintillation et la conversion d'énergieminguse en énergie électrique

dans le photomultiplicateur lui-méme.

On trouve les bons solvants dans la catégorie des aromates d'hydro-
carbone. Beaucoup de solvants ont éié testés, mais peu ont été retenus pour

I'usage courant.

Un bon solvant doit posséder les caractéristiques suivantes :

. Il doit dissoudre les scintillateurs en quantité suffisante ;
. Il doit etre un bon facteur de transfert d'énergie ;
[l doit dissoudre la substance radioactive ;
. 1l doit geler a une température basse inférieure a + 4° C ;

Son emploi ne devrait pas poser de problemes de sécurité,
c'est-a-dire, qu'il doit etre relativement non toxique et

avoir un point de_combustion relativement élevé.
= =

Quelques exemples de solvants avec leurs caractéristiques sont

donnés ci-dessous :




*

du solvant scintillateur.

Rendement —‘
Solvants Caractéristiques en amplitude |
relative '
. Point de congélation bas (- 70° C)
. Point de combustion relativement
élevé.
JOLUEHE . Faible toxicité. 1500
. Prix modéré - facile a obtenir.
. Bon solvant, stockage facile.
. Point ¥e congélation elevé : (+ 11°C).
. Solvant relativement inefficace, sauf
pour les solutions aqueuses.
. Inflammable.
DIOX ANE . Prix eleve en qualité de haute pureté. 0,40
. Tendance a former des péroxydes dans
le temps.
. Doit etre trés pur.
. Chimiquement instable.
Employée pour augmenter l'ampli-
. NAPHTALENE tude relative du dioxane. 51,00
(Solide) Améliore la transmission d'énergie
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Parmi ces exemples, le toluéne est de loin le plus approprie.
Initialement, il fut adopté pour le comptage des acides gras radioactifs ct
parcequ'il dissout les divers composés organiques. Le toluene est également
utilisé pour le comptage des échantillons sur papier ou filtres et dans les émul-
sions pour le comptage des solutions aqueuses.

Le dioxane est facile a obtenir sous une forme tres pure et a
des prix raisonnables.
~ Sice produit n'était pas utilisé sous la forme la plus pure, il
est probable que les résultats de comptage varieralent de lot en lot. Il ne doit
pas etre stocké pendant longtemps car des péroxydes se formeraient. Bien qu'il
ne faille pas déconseiller son utilisation, il est probable que certains remplace-

ront par des emulsions "toluene.- détergent".

11.3.2. Les solutés :

Les solutés sont des substances de nature aromatique dont le
role est de capter I'énergie fluorescente fournie par les molécules de solvant ;
ce sont les molecules de soluté qui produiront les photons qui seront détectés
par des photomu[tiplica.teurs' Les liquides scintillants renferment un ou deux so-
lutes. Dans ce dernier cas, I'un des solutés est appelé soluté primaire, l'autre
solute secondaire. L'énergie de" fluorescence du solvant est transferée au soluté
primaire puisau soluté secondaire. Pour que ces transferts d'énergie aient lieu,
il est nécessaire que les spectres de fluorescence et d'absorption de ces composés
se chevauchent au moins partiellement.

Le spectre de fluoresence du soluté secondaire se situe dans

la région de sensibilité de la photocathode (4 000 a 5 000 A).

a) Solutés primaires :

P P O

se

2,5 diphényl-oxalole. C'est le scintillateur le plus frequemment
utilisé. Il est employé a la concentration de 4 g/l et en geneéral

avec, comme scintillateur secondaire, le POPOP ou diméthy-POPOP



- NAPHTALENE : Le naphtaléne est utilisé dans certains mélanges scintil-
lants a base de PPO et de POPOP (mélange de BRAY, BRUN
et KINARD).

L'addition de naphtalene a pour effet d'augmenter l'efficacite

de comptage des échantillons quenches.

x

- P - TERPHENYL: (Diphényl - 1,4 - benzene). le P - Terphényl a ete l'un des
premiers scintillateurs primaires utilisés.
Il a ete abandonné a cause de sa solubilité insuffisante dans
le toluéne a froid. Par contre, il peut-etre employé pour les
mesures faites avec des compteurs qui fonctionnent a la
temperature ambiante.
Le P - Terphényl est utilisé a raison de 8 g/l de toluene
avec du POPOP ou diméthyl - POPOP comme scintillateur

secondaire.

b) Solutés secondaires :

-POPOP : 1,4 bis/2 (5 - phényloxazol) - benzene. C'est le scintillateur
secondaire qui a été le plus utilisé, mais il est maintenant

remplacé par le diméthyl - POPOP.

-DI-METHY-POPOP: 1/4 bis/2 (4 méthyl -5- phényloxazolyl) - benzene. Ce
scintillateur présente des performances d'étre environ trois
fois plus soluble dans le toluene.

S =

~ . ) ] 5 X
Dans les melanges scintillants, il est utilise a la concentra-

tration de 0,1 g/l et est associé en genéral au PPO.

-PBBO : 2 - (4 - biphénytyl -6- phényl - benzoxazole) nouvellement
diffusé (CIBA). Il est utilisé comme soluté secondaire en

association avec le butyl - PBD.



Solvant = LR '
Toluéhe' ————- . St SRt ! --------------------------------- | litre

Primaire - N > o
o G

O
H
b Cls N __CH.
—Secondaire = \ N -—- 0,1 g
Solutés | - oo <_> I B Z_>
di-méthyl-POPOP 0 5

Exemple de composition de coktails :

&7':_ ~ 7
: ;olct;ege """"""" J éltre —[ le mélange scintillant le
=P O PO P 100 mg. | Plus classique.

Xylene erarearennnns 1 e o Melange scintillant le plus
6 performant en rendement
"""" & — mais aussi le plus fragile.
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II.4. Problemes rencontrés en comptage par scintillation liquide et

corrections nécessaires a apporter :

Les sources d'erreurs en comptage par scintillation liquide sont
nombreuses et nécessitent des corrections appropriées en vue d'obtenir des
résultats‘acceptables.

| XL es sources d'erreur a considérer sont liées aux divers types
de quenching, au bruit de fond du aux photomultiplicateurs, aux rayonnements
cosmiques (effet Cerenkov), a la phosphorescence, aux coincidences parasites,

et enfin a la chimiluminescence.

I1.4.1. Quenching :

Le presence de molécules autres que le corps scintillant (eau
notamment), dans le détecteur, entrainent un affaiblissement lumineux. En effet,
elles absorbent l'énergie d'excitation des substances scintillantes qu'elles resti-
tuent sous forme de chaleur et non sous forme de photons.

Un autre type de quenching peut etre du a des substances
colorées qui absorbent une partie des photons.

Il en résulte un affaiblissement lumineux et un déplacement
spectral proportionnel au degré de quenching du milieu.

Pour remédier a ce quenching, ou tout au moins pour le
rendre identique pour tous les échantillons, ceux-ci seront systématiquement

distillés avant le comptage.

II. 4. 2. Bruit de fond :

II.4.2.1. Photomultiplicateur : PM

Les photocathodes, tres sensibles, émettent non seulement sous
I'effet de la lumiere provenant du détecteur, mais aussi sous l'effet de la chaleur.
Le photomultiplicateur émet le meme nombre d'électrons qu'il soit seul ou en

presence de BH.



Le systeme par coincidence permet de limiter les impulsions

dues au bruit de fond.
De plus, detecteur et photomultiplicateur sont installés dans

une enceinte réfrigérée afin de diminuer l'agitation thermique a l'origine de

I'émission parasite d'électrons.

11.4.2.2. Rayonnements cosmiques:

Les rayonnements cosmiques peuvent egalement produire des
photons suite a leur interaction avec la solution scintillante. Le blindage du

systeme peut néanmoins réduire la concentration des rayons cosmiques.

I1.4.2.3. Phosphorescence :

C'est un autre mode de désexcitation des molécules. Elle
produit une lumiere faible mais longue a s'atténuer et qui vient donc "parasiter"
la fluorescence. Ainsi, le verre excité par la lumiere du jour émet ensuite par

; P j P

phosphorescence.
C'est pourquoi les échantillons seront introduits dans le

compteur le soir, laissés la nuit pour que la phosphorescence devienne negli-

geable, le comptage ne débutant que le lendemain matin.

[I.4.2.4, Coincidence :

Le systeme de coincidence permet le comptage des impulsions
lumineuses qui sont vues en merges temps par: les deux (02) PM.

Les impulsions parasites comptées par un seul PM, sont ainsi
eliminées. Les coincidences fortuites sont diminuées dans une proportion d'autant
plus grande que le temps de résolution du systeme pour les coincidences réelles

est court.



II.4.2.5. Chimiluminescence :

La chimiluminescence est une réaction au cours de laquelle
I'énergie produite par cette reaction apparait sous forme de lumiére et ce a
I'oppose des réactions habituelles qui se traduisent par un effet thermique.

En scintillation liquide, il s'agit donc de molécules capables
de provoquer une eémission de photons bien que n'étant pas radioactives. Il
s'agit donc de réactions parasites Wont la lumiere produite vient s'ajouter a
celles issue de la radioactivité.

La chimiluminescence apporte donc des photons parasites qui
viennent s'ajouter aux photons de radioactivité. Les tubes PM ne différencient
pas les deux types de photons et les enregistrent globalement. En présence de
chimiluminescence, les mesures d'activité peuvent etre surestimées.

Le meilleur moyen de ne pas avoir des résultats faussés par
la chimiluminescence, est de I'éliminer totalement. Ceci est malheureusement
difficile a reéaliser.

Il existe malgré tout certaines possibilités pour atténuer

fortement la chimiluminescence ou quelquefois pour la supprimer :

a. Attendre que la réaction de chimiluminescence soit terminée.
Mais le temps que l'utilisateur possede pour effectuer ses me-

sures ne le permet généralement pas.

b. Ramener le pH du milieu qui est,basique en milieu légere-
ment acide (pH = 6) ; mais I'échantillon doit pouvoir le

supporter chimiquement.
C. Purger la solution avec un gaz inerte (Nz).

d. Rajouter dans le milieu, de l'acidc;@scorbique qui est un
Inhibiteur de chimiluminescence, mais cela ajoute un agent
affaiblissant chimique supplémentaire et l'échantillon doit

pouvoir l'intégrer sans probleme.

&
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Le systeme de comptage utilisé offre trois (03) avantages

a l'utilisateur :

. Il détecte la chimiluminescence.

2. Il indique a I'utilisateur si une correction est possible. «

3. Dans le cas d'une réponse positive, il mesure le chimi -

luminescence.

II. 5. Statistiques de comptage :

1.5.1. Définitions :

II.5.1.1. Comptage

Somme des impulsions enregistrées pendant un temps donné

lors d'une mesure de radioactivite.

11.5.1.2. Erreur statistique sur une seule smesure N :

~

On utilise les propriétés de la distribution de Gauss pour

déterminer quelle valeur AN l'on doit prendre en plus et en moins de la

veleur N obtenue pour qu'il y ait probabilité, par exemple de 68 %, de trou-

T —

7 A {3 .
ver N inclus entre N + N et N N

o est égal a VN et s'appelle écart - type.

Si l'on désire avoir une probabilité de :

68 % l'écart type doit etre o Ssoit VN
96 % |'écart-type doit etre 2 ”N soit 2 VN
99 % l'écart-type doit etre 3 ”N soit 3 V'N.
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IL5.1.3. Ecart-type sur le comptage :

Si I'on utilise, comme c'est souvent le cas, la probabilité de

68 % d'avoir un résultat de comptage N, celui-ci s'ecrit :

M N=N %o avec: UN:(N)”Z

[.5.1.4. Taux de comptage :

Afin de faciliter les comparaisons entre les comptages on
utilise le taux de comptage r :

@ tﬁ

en impulsions par minutes (IPM) -

En combinant (1) et (2) il vient : écart-type sur le taux
de comptage

7
ei= BN L NE - @t - oyt
2 t - T t
(3) o :(:}}/z

[1.5.1.5. Erreur statistique sur le taux de comptage net :

Taux de comptage brut : Activité propre de la source

radioactive (r ) augmentée du bruit de fond de I'appareil de mesure (cp)-

(4). Lo/ BT



On recherche évidemment :

(5) o= =k

L'écart-type du taux de comptage net est égal a :

2 2 .\ =
gr = ( Ur + t'J'r )
S e b
et d'apres (3) :
r r
(= b ¥
(6) oy = (+— +72—)
e b

IL.5.1.6. Rendement de l'appareil de comptage :

L‘étalonnage de l'appareil de comptage est nécessaire pour

: . ; 3
exprimer les resultats de comptage en concentrations de ~H.

CPM 7)

DPM

Rendement de comptage : R -

| AR b 'h"" #
le mise en coinptage d'un nombre connu de d.p.m etant
nécessaire, on emploie une solution d'eau tritiée étalon fournie par le L.M.R.I

=]

(Laboratoire de Métrologie des Rayonnements lonisants).

a - Exemple :
Une source d'eau tritiée acheté au L.M.R.I est accompagnée

[

du certificat d'étalonnage. Ce certificat indique :

5 ml d'eau tritiée ; densité 0,998 a 20° C ; Activité
0,641  Cifg le 06. 10. 80 ; incertitude 2 %.
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Il est nécessaire d'opérer une dilution de cette source afin
: ; 4 :
d'obtenir un comptage d'environ 10 c.p:m en 100 minutes.

Activité par ml : 0,998 x 0,641 x 2,22.10° = 2,22.10° d.p.m

b. - Dilutions a réaliser :

> ml d'eau tritiée dans 1000ml d'eau distillée, soit : 7,10.]03 dpm/ml

- Solution B :

100 ml d'eau tritiée dans 500 ml d'eau distillée soit : f,ﬁLZ.IO3 dpm/ml

a s ~ N

- Solution C :

50 ml d'eau tritiée dans 500 ml d'eau distillée soit : 142,02 dpm/ml

Le comptage de 10 ml de la solution C donne : 59,44 c.p.m

A la date du 06. 10. 80, le nombre de d.p.m/ml est dé :
142,02 (solution C).

A la date d'aujourd'hui : 15. 04. 85, l'activité est de :

142,02 x 0,778 = 110,49 d.p.m/ml.

(fd = 0,778 étant le facteur de décroissance).

Le rendement de comptage sera donc :

R - w_;o,jq

110,49

R = 0,54
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¢ - Incertitude sur le rendement :

Dans les conditions de comptage ci-dessous, elle est de l'ordre
de l'incertitude sur la valeur de l'activité de la source étalon, soit 2 %.

(2 a 3 % en réalité a cause du pipetage).

. . % : 3
d - Presentation des résultats en concentrations de “H

La concentration de ~H s'exprime en Unités Tritium (U.T)

ou en activité spécifique par exemple pico-curie par litre (pci/l).

Résultat du comptage en concentration de e

Si 10 ml d'eau tritiée ont été analysés :

. ? =
c (CH) = R 0 UT (avec R = 0,54)

C (BH) = CPM x | 000

pCi/l (avec R = 0,54)
Rx10 x 2,22

(voir tableau de correspondance des unités en annexe).

II.5.1.7. Seuil de détection :

Le seuil de détection correspond a l'activité la plus faible
qui puisse etre distinguée du bruit de fond de I'appareil.

D'apres les relations (4) et (6)

-~



On prend te = toset:

l,
rs + 2 rb 2
o = (__"_t_—)

Le seuil de détection S.D. intéresse de tres faibles activités

__aussi r est « 2r
S b.
2 ¥
rb
- o = ( )
Q";f-,' rs

On prend le seuil de détection égal a 2 hs ¢ au dessus de

la valeur du bruit de fond.

Ainsi, on a 96% de chances que l'échantillon en question

; 3
contienne du “"H avec une teneur de :

(en prenant fp = 12,79 cp.m et t, = 100 mn).

N rb 140,8
D=2 (22— ) x L0
2 x 1279 .2 140,8 uT
SBy =2 ’ ) x ’ — 26 5
100 10 x 0,54

".%’\ '



CHAPITRE 1l

III. DESCRIPTION ET CARACTERISTIQUES DES APPAREILS ET
DES SOLUTIONS CHIMIQUES.

l.].  Les photomultiplicateurs.

lM.2.  L'électzonique de comptage.

M.3.  Les solutions chimiques.



l1l. DESCRIPTION ET CARACTERISTIQUES DES APPAREILS ET
DES SOLUTIONS CHIMIQUES :

Nous avons vu que la scintillation liquide etait la transforma-
tion d'un rayonnement en émission lumineuse.

Les photons lumineux issus des scintillations sont détectés par
un systéme électronique constitué d'un photomultiplicateur qui délivre des
impulsions électriques, les impulsions sont amplifiées, triées, analysées et comptées

Le résultat du comptage s'affichant finalement sur une machi-
ne imprimante. Notons que les appareils capables de telles mesures s'appellent
spectrometres a scintillation liquide.

Dans ce qui suit nous nous proposons s'analyser le role de ce
dispositif électronique et de montrer le mécanisme de fonctionnement de chacun

de ses sous-ensembles.

llI.1. Les photomultiplicateurs :

Une impulsion électrique s'obtient en faisant passer un bref
courant d'électrons dans une résistance.

Il s'agit donc de transformer les N photons nes dans le
scintillateur lors de l'absorption de la particule d'énergie E en M électrons. Le

photomultiplicateur a ce role.

Il est constitué :
- d'une photocathode ;
- d'une optique électronique ;

- d'une série de cibles a émission secondaire : les dynodes,
en alliage d'antimoine et de césium, convenablement pola-

risées ;
- une anode couplée a un circuit ;

- un préamplificateur.



IllI.1.1.  La photocathode :

La photocathode est une cellule photoélectrique qui recoit
d'un coté les photons lumineux et émet de l'autre des électrons. Elle doit
etre couplée optiquement au scintillateur de maniére 3 éviter le plus possible
les pertes de lumiere.

L'ordre de grandeur d'une telle cellule est de dix (10) pour

cent.
3 e Dix (10) photons produisent en moyenne un photoélectron.

Si nous détectons du tritium émetteur B~ dont I'énergie
maximum est de : E = 180.00 eV, le scintillateur délivrera au maximum :

N S0 900 soit 90 photons

photons 200

(I faut en moyenne 200 eV, pour obtenir un photon) et la

cellule :

90 : ;

M. = —— soit 9 electrons pour chaque particule
electrons ; :

10 detectee.

Ce nombre est trop éleve pour etre commodement analysé.
Il s'agit donc de le multiplier : c'est le role de I'optique électronique et des

dynodes.

III.1.2.  Optique electronique et dynodes :

Les electrons émis par les cellules sont dirigés électrostatique-
ment a l'aide de I'optique électronique d'entrée vers une premiere dynode. Cette
dynode est polariseée positivement par rapport a la cellule afin d'attirer les

particules négatives.

Le choc des electrons ainsi accélérés, arrache de la dynode
. . -~ = *
des electrons secondaires;

Onze (11) a quatorze (14) dynodes sont en général utilisées,

ce qui conduit a des coefficients de multiplication G pouvant atteindre 10",
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Pour le cas du tritium, nous obtenons :

9.1 08 electrons.

Remargue 2

I. Le coefficient de multiplication varie avec la tension d'accé-

leration des électrons entre les dynodes.

2. Le photomultiplicateur doit etre maintenu dans l'obscurité
la plus complete pour le protéger de la lumiére ambiante. Il débite cependant
— dans ces conditions un courant parasite : le courant d'obscurité.

Ce courant est dU, en particulier & une émission thermique

de la cellule et des dynodes.
Ce courant parasite d'électrons se superpose au courant

:“
utile et vientymerturber les mesures.

lII.1.3.  Le preamplificateur

Ce dispositif appelé aussi adaptateur d'impedance rend possible
le transfert de I'impulsion sans déformatiopn.

Il est constitue par un tube électronique ou d'un transistor
dispose de teile fagon que le fonctionnement du circuit RC ou nait I'impulsion
ne soit pas perturbée par I'impédance des cables de liaison, ni par celle des

circuits électroniques qui lui font suite.

lIl. 2. Electronique de comptage :

L'électronique de comptage comprend :

- un circuit de coincidence ;

- un circuit de sommation ;

- un amplificateur ;



- un analyseur d'amplitude et discriminateur ;
- une échelle de comptage ;

- et enfin une imprimante pour sortie des résultats.

S U
IMI.2.1. Le circuit de coincidence :

La photocathode et les dynodes du photomultiplicateur, li-
berent sous l'effet de I'agitation thermique des électrons qui conduiront a la
formation d'impulsions parasites.

Le nombre d'électrons délivrés par la cellule photoélectrique
lors de l'absorption de la particule de basse énergie (tritium) est tres faible,

il est du meme ordre de grandeur que celui délivré en moyenne, pendant le
meme temps par le photomultiplicateur en I'absence d'échantillon radioactif.

Il sera donc impossible de distinguer les impulsions vraies qui
ont des amplitudes voisines.

Le role du circuit de coincidence est d'éliminer au maximum

les impulsions diues au hasard.

~111.2.2. Le circuit de sommation :

Lorsque le circuit de coincidence aura enregistré un événement
comme valable, les amplitudes enregistrées par les deux photomultiplicateurs
seront additionnées par le circuit de sommation.

Le role du circuit de sommation sera donc de faire la somme
des photons enregistrés par les deux photomultiplicateurs lorsque ceux-ci auront
€té acceptés par le circuit de coincidence comme appartenant a la meme de-

sintégration.
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[lI.2.3. L'amplificateur :

Lorsqu'un évenement a €té accepté par le circuit de coinci-
dence et par le circuit de sommation, son amplitude reste malré tout trop
faible pour pouvoir etre analysée par les circuits électroniques. Le role de
I'amplificateur sera de multiplier l'amplitude de I'impulsion de maniere a ajuster
I'énergie correspondante de la particule a l'échelle d'analyse de l'appareil.

Le réglage du gain de I'amplificateur sera donc un reglage
fondamental en scintillation liquide.

[lI.2.4.  L'analyseur d'amplitude et discriminateur :

Les impulsions a la sortie de l'amplificateur constituent les
images de l'énergie cédée par_lgs particules dans le milieu scintillant. A chaque
particule détectée correspond une impulsion dont l'amplitude est proportionnelle
a l'énergie de la particule qui lui a donné naissance.

Le spectre des amplitudes sera I'homologue du spectre des
energies, le dénombrement des impulsions permet celui des particules.

Le role des discriminateurs sera d'analyser les impulsions et
de les selectionner par une série de dispositifs électroniques : discriminateurs
ou fenetres de comptage.

Ces discriminateurs acceptent des impulsions dont I'amplitude
est comprise entre un seuil inférieur et un seuil supérieur. L'écart compris entre
les deux seuils est appelé "fenetres" ou voie de mesure.

On peut ajuster ou régler les discriminateurs pour chacun des

canaux d'analyse, ce qui permet de sélectionner une énergie pour chaque isotope

- dans chacune des voies de mesure.

L2.5¥ Les échelles de comptage :

Leur role est de comptabiliser les Impulsions enregistrees dans
chaque voie de mesure. Il s'agit de dispositifs électroniques qui comptabilisent
les impulsions enregistrées dans chaque voie de mesure en fonction des reglages

des discriminateurs propres a chacun des canaux d'analyse.
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HI.2.6.  Sortie des résultats -

Les dispositifs electroniques comptabilisent des impulsions

(ou coupes). Mais ces impulsions peuvent etre ramenées en coups par minute.

I1l.3. Les solutions chimiques :

IIL.3.1.  Solutés primaires et secondaires :

Solutes primaires :
lls sont soumis a des tests rigoureux dans des spectrometres a
scintillation liquide pour en assurer les meilleures performances.
PPO, qualité scintillation

2,5 - diphényloxazole

4

Pic de fluorescence : 365 nm
Point de fusion.......: 71 - T2 @

Poids moléculaire....: 221,25

Largement utilisé comme scintillateur primaire universel, le
PPO Beckman est facilement soluble dans le toluene, le xylene et le pseudo-
cumene. Pour une concentration donnée entre 4 et 6 g/l, le PPO permet d'obtenir
des efficacités de comptage élevées et ne réagit pas chimiquement avec la plu-

part des échantillons du laboratoire.

Solutés secondaires :

Il ont des pics de fluorescence a des longueurs d'onde plus
grandes que les solutés primaires. Ils sont utilisés dans des mélanges scintillants
pour "déplacer" la longueur d'onde émise. On peut parfois augmenter les effica-
cites de comptage en utilisant un soluté secondaire conjointement avec un soluté
primaire,

Dimethyl POPOP, qualité scintillation

1/4 bis/2 (4 méthyl - 5 - phényloxazolyl) - benzene.



En raison de son taux de dissolution plus élevé, de sa plus
grande solubilité dans des solvants scintillants,de sa meilleure stabilité acide et
basique et de resistance a I'affaiblissement, le diméthyl - POPOP est recom-

mandé comme soluté secondaire universel pour le comptage en scinillation liquide.

III.3.2. Standards et sources :

I11.3.2.1. Standards non affaiblis :

. Les standards non affaiblis servent a regler l'appareil de
fagon optihale\q’bﬁdur le comptage en scintillation liquide et & controler les
performances a long terme.

Trois standards sont fournis avec I'appareil :
- un standard'*C (= 3.10* DPM) ;
- un standard “H =" o’ DPM)
- €t un standard bruit de fond pour la détermination precise

du bruit de fond.

Chaque standard, étalonné avec le matériel de référence du
Bureau National des Standards Américains (N.B.S), contient du PPO et du POPOP
dilués dans le toluéne.

Chaque standard est scellé a la flamme sous atmosphere
d'azote dans une ampoule dont la teneur en potassium est faible. La precision

de I'ctalonnage est de - 3 %.

I1I.3.2.2. Standards affaiblis :

Les standards affaiblis sont utilisés pour établir une courbe
d'atfaiblissement qui permet de déterminer de fagon pratique les efficacités de
comptage des échantillons par les techniques du nombre H, du rapport des

canaux de standardisation externe ou du rapport des canaux de I'échantillon.

& - »



Chaque standard contient exactement la meme quantité de
radioactivite, mais il est aﬁaibijg;-_;\'ogressiverrgent par l'addition d'un agent
d'affaiblissement.

Tous les standards contiennent du PPO et du POPOP dilués dans
le toluene et sontscellés a la flamme dans une ampoule en verre dont la teneur

en potassium est faible. La précision de I'étalonnage est de - 3 %

llI.3.3.  Flacons pour le comptage en scintillation liquide :

Guide de sélection des flacons :

Le choix du flacon pour le comptage en scintillation liquide
doit faire I'objet d'une étude sérieuse. Ce choix doit tenir compte d'éléments
fondamentaux tels que le type d'échantillon ou le type de cocktail.

Flacon en plastique :

Ces flacons en polyéthylene haute densité se caractérisent
par des brlits dg=fond plus faibles et des efficacités de comptage légerement
plus élevées que les flacons en verre. Les flacons en plastiques conviennent en
général aux échantillons de faible activité (moins de 5 fois le bruit de fond).

Cependant, si les échantillons sont stockés dans les flacons
en plastique pendant plus d'une semaine, l'évaporation du solvant peut-etre
importante.

Le type de cocktail employé doit etre compatible avec le
type et le volume d'échantillon, et le flacon.

L'équilibre de ces éléments permet d'assurer des échantillons
homogenes dont I'affaiblissement est corrigible et d'obtenir ainsi des resultats

fiables tout en réduisant les couts.
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CHAPITRE IV.
IV. PREPARATION CHIMIQUE DES ECHANTILLONS
A COMPTER :

1V.1. Analyse des eaux : la méthodologie.
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IV PREPARATION CHIMIQUE DES ECHANTILLONS A
COMPTER :

[V. 1. Analyses des eaux : la_méthodologie :

Il s'agit de traiter chimiquement I'échantillon avant un

comptage, suivant le processus : distillation, électrolyse, distillation.

IV.1¥%  Distillation :

La distillation est le passage direct d'un liquide a I'état
de vapeur a température déterminée sous pression fixe, par suite, ce phéno-
mene permet de séparer les corps volatils d'une substance fixe.

Cette opération a pour but d'isoler une substance liquide

pure, quand celle-ci est mélangée a d'autres substances.

Distillation prealable a I'électrolyse :

a. Afin d'éviter toute corrosion des électrodes et notamment
de la cathode, les échantillons seront systematiquement

distillés,

b. Pour qu'il n'y ait pas de fractionnement lors de la distil-
lation, qui se traduirait par un appauvrissement en 3H de
la fraction distillée, la distillation sera quantitative c'est-

a-dire qu'elle sera effectuée totalement;

IV.1.2.  Electrolyse - Enrichissement electrolytique :

I.  Les teneurs en tritium qui peuvent etre mesurées directe-
ment sont de l'ordre de 6,4.|O-_~3& YPCi/C.C). *



présentent des teneurs maintenant

- =

treés souvent inférieures a ce seuil.
C'est la raison pour laquelle différentes méthodes ont été
H I'eau, préalablement a son comptage.

Or les eaux continentales

développées pour enrichir en

Trois voies aboutissent a un enrichissement isotopique:
distillation, diffusion thermique, électrolyse. Cette derniere méthode est la

plus largement employee.

Le tritium (3H) et le deutérium (ZH ou D) sont bien moins

2.
volatils que I'hydrogene (IH) lors de I'électrolyse de l'eau. Il en résulte que le

tritium se concentre au fur et a mesure que l'électrolyse progresse.

Dans une eau rendue alcaline, le passage du courant la

B

décompose :
HT + | 0
2

A l'anode, il y a oxydation :

200000 ———HTO s 2 - .
e 2

et a la cathode, réduction
2 HTO + 2 - —— 20T + H
e 2

Les facteurs influengant l'enrichissement sont la nature des

4.
électrodes, la densité de courant, la tempeérature de l'electrolyte.



4.1. La cathode (électrode interne) est un cylindre en acier doux

perce de trous afin de favoriser un bon mélange de I'électrolyte. Il s'y déve-

y loppe un délicat revetement bleu noir, dont l'effet catalytique permet d'excel-
lents enrichissements ; notons que des lavages intempestifs a l'acide ou

I'electrolyse d'eaux sulfatées ou chlorurées détruisent ou empoisonnent ce re-

vetement. L'anode (électrode externe) est en acier inoxydable afin d'éviter la

corrosion.

L 2

4.2. L'équivalent électrochimique de I'hydrogene étant de :
26,592 amperes - heure (Ah) et par gramme, il faudra 2,95 Ah pour électro-
lyser 1 ml d'eau :

96,592 = —%2- = 2.95 Ah

18

Pour passer de 250 a 15 m! la quantité de courant néces-

saire sera de :

* (250 - 15).2,95 = 700 Ah.

Comme le fractionnement isotopique est inversement pro-
protionnel a la température, on a intéret a opérer avec des densités de courant
faibles. On évite de plus les pertes par entrainement et évaporation. Nos
électrodes de ,%20 ml développent une surface de | 160 cm? et avec un courant
de 10 A, la d;r-‘n:;ité n'est que de 9 mA/cm?.

Le temps d'électrolyse est alors de 70 heures soit trois (03)
jours avec une tension de 3 volts par électrode et un courant de 10 amperes

la puissance consommeée est de 30 watts par électrode.

= t.3. D'autre part, la tempeérature est maintenue la plus basse
possible, en opérant dans un enceinte réfrigérée. Du fait de la difficulté de
la dissipation de la chaleur, la température finale de l'électrode est de l'ordre

de 15 a20° C alors que dans I'enceinte elle reste a (- 4° C).



5. Procedure pour I'électrloyse

5.1. Distillation systématique de tous les échantillons d'eau.

Rl e N'-:12 02 (péroxyde de sodium) a raison de 10 g/l

d'eau (valeur max), ce qui entraine une concentration en Na OH de | %.

5.3. On installe les électrodes en série et les barbotteurs (voir
Fig. 5.3.) avec l'antigel qui régularisent le flux de gaz tonnant (H2 + % 02)
et indiquent la bonne marche de l'électrolyses:absence d'entrainement d'eau

qui reste piégée.

5.4. On ferme le circuit et on monte trés lentement a 10 amperes.

i 0 ~% = ' : -
La qualite de I'enrichissement depend de la patience que l'on apporte a cette

opération.

5.5. A mi-parcours on peut controler la réduction de volume.
Sachant qu'il faut 2,95 Ah pour électrolyser | ml d'eau, donc avec un courant

de 10 A,il s'électrolyse :

10
295

= 3,4 ml/h.

5.6. On arrete lorsqu'il reste environ 15 ml. On mesure soigneuse-

-ment les volumes obtenus;

5.7. On distille les électrolysats, car ils contiennent maintenant

environ 15 % c%‘""‘f\la OH.
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5.8. On procede au nettoyage des électrons = lavage, ringage

3 l'eau distilléet séchage a I'étuve.

5.9. S'il existe des risques de contamination, on enrichit une

eau morte qui servira de t€émoin d'une éventuelle contamination.

IV.1.3. Le seuil de mesure apres l'électrolyse

I. On sait que le seuil de détection d'un comptage direct est
de l'ordre de : ='+,.8.IO_2 (PCi/C.C).
Apres un enrichissement de l'ordre de 15 a 20, le seuil

descend a : i,|9.:0'3 (PCi/C.C).

2

Seuil de détection avant I'électrolyse : 4,8.10° (PCi/C.C).

Seuil de détection apres électrolyse de
200 Ml L Seeretteves : 3,19.107  (PCi/C.C)

2. Pour certains problemes d'hydrogéologie (nappes profondes)

il est intéressant d'atteindre 3,19.]0_3 (PCI/C.E).

On peut alors, en réalisant, a partir de | litre d'eau, un
enrichissement de 40, abaisser legswuil de détection a environ : l,,6.|0_3 (PCI/C.C).
On atteint la le maximum de performances des appareils de scintillation liquide

apres enrichissement électrolytique :

- Seuil de mesure apres électrolyse de 1000 ml - I,b.IO_'3{!’()iK(ﬁ.C)
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Fig. 5.3. : Plan d'un barbotteur en verre placé a la sortie de la

cellule a électrolyse.
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CHAPITRE V.

REGLAGE DU SYSTEME DE COMPTAGE.

Réglage de l'électionique - Choix des divers patamétues.

Réglage des canaux du compteur pouz les mesuzes en

simple mazquage.
p quag

Spectzes de distiibution des impulsions électziques de

comptage d'échantillons non quenchds et quenchés.

Les méthodes de correction de quenching.

Cotzection de quenching par la méthode "tapport des

canaux",

Cozzection de quenching par la méthode de "standaidisa-

tion externe”.

-& =
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V.l. Réglage de |'électronique - Choix des divers parametres :
V.I1.1. Reglage manuel des canaux du compteur pour les mesures

en simple marquage :

& a) But :
Effectuer pour un compteur a scintillation liquide les réglages
nécessaires pour mesurer, dans des conditions optimales, la radioactivité contenant

un radioisotope (ici le tritium).

b) Principes :

Compteurs a amplification logarithmique :

(appareil Beckman)

[ Les compteurs de ce type ne comportent qu'un seul amplifica-

teur qui est commun a tous les canaux de mesure. La valeur du gain de cet

amplificateur est en principe réglée une fois pour toutes.
o - . ~ ’ . . 5
s Le reglage consiste a etablir un canal de mesure qui fournit

un comptage maximum pour un mouvement propre (bruit de fond). Voir figure V.I.

Apres avoir établi les réglages, on détermine l'efficacité de

comptage E

E = radioactivite (IPM) - mouvement propre (IPM)

radioactivité réelle (DPM)

c) Materiel :

Echantillons standards non guenchés de tritium.




b -

tmp

g

Figure V..

M.P. : Mouvement Propre.
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d) Méthode expérimentale :

Compteurs a amplitude logarithmique :

Le principe de réglage consiste a positionner et a ouvrir le
canal de mesure de telle fagon que toutes les impulsions de mesure passent par
le canal, tout en éliminant le maximum de mouvement propre.

- - L

l. Placer en comptage un échantillon non quenche.

2. Rechercher le seuil inférieur et supérieur.

Le réglage a effectuer en vue du comptage d'un radioisotope
. va consister a positionner une fenetre de mesure dans laquelle tout le spectre

du radioisotope sera inclus. Plus I'énergie du rayonnement B  émis par le
radioisotope sera élevée plus la largeur du canal(ou fenetre) de mesure devra
etre grande.

Pour régler le canal, un échantillon renfermant le radioisotope
est placé en position de mesure dans le compteur. En positionnant le seuil
inférieur a la valeur minimale et le seuil supérieur a la valeurmaximaleon obtient

—un canal de mesure ouvert a ia largeur maximum.

Réglage du seuil supérieur :

Le seuil inférieur est remonté progressivement, le comptage
diminue e; deWent presque nul lorsque le niveau du seuil inférieur atteint la
partie supérieure du spectre. Cette valeur correspond a celle pour laquelle le

seuil supérieur du canal devra etre réglé.

Réglage du seuil inférieur :

- Inversement, le seuil inférieur étant placé au minimum en
abaissant progressivement le seuil supérieur, on détermine la position de la partie

inférieure du spectre soit le seuil inferieur.




V.1.2. Spectres de distribution des impulsions électriques de

comptage d'échantillons non quenchés et quenches :

a) But :

Etablir les spectres de distribution des impulsions électriques
provenant de la détection des rayonnements B~ émis par du tritium. Ces
spectres seront établis en l'absence ou non, dans le systeme scintillant, d'une

substance provoquant un affaiblissement lumineux (quenching).

. o~
On observera que le quenching entraine une :

- diminution globale du comptage ;

- modification du spectre de distribution des impulsions électri-
ques de comptage : la surface du spectre provenant d'un
échantillonxq‘ﬁé;\nché est plus petite que celle d'un échantillon
non quenché et est transaltée vers les faibles amplitudes. (voir

figure V.2.).

b) Principe :
Pour établir un spectre, on fixe un canal de mesure étroit (de
0 a 10 par exemple). Une mesure est faite dans ce canal, que l'on déplace
ensuite progressivement de place en place (de 10 en 10), depuis les amplitudes
faibles jusqu'aux amplitudes les plus élevées (de 0 a 400 pour le canal A , du

tritium).

c.) Matériel :

Echantillons standards de tritium - Utiliser pour l'isotope,

I'échantillen ng&_quenché (n°® 1) et l'échantillon le plus quenché (n° 10).
=
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IPM

Fig:V.2. Spectre de distribution du tritium (non quenché)

4000 DPM :91200 4 la date du 1 mars 1983
Seuil inferieur 15
Seuil superieur : 395
Temps de comptage :1Minute
Echelle (1004
Spectre de distribution du tritum quenché 10
3000f DPM : 93800 4 la date du 1-03-83 |
Seuil inferieur ;15
Seuil superieur : 220 ’H NON QUENCHE
Temps de comptage :1Minute =
Echelle 400
2000¢
'H QUENCHE
B\
1000}
2 -
0 100 200 300 400
AMPLITUDE (CANAL)
[
w [ % &
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d) Méthode expérimentale :

- Placer la fiole en position de mesure ;

- Placer le canal au niveau des amplitudes les plus faibles :

seuil inférieura zéro (0) ; seuil supérieur a dix (10). On aura un canal de 0 a 10

- mesurer la radioactivité de l'échantillon pendant une (1,00)

minute ;

- Tout en conservant la meme largeur de canal (de 1/40, dé-

placer celui-ci de place en place : 10 a 20, puis de 20 a 30, ... etc) ;
- Apres chaque déplacement, effectuer une mesure ;

- Lorsque les mesures de l'échantillon (n® 1) sont terminés
redescendre le canal au niveau de 0 a 10, puis établir, comme précédemment, le

spectre de Il'échantillon le plus quenché (n°® 10) ;

- Mesurer également la radioactivité de cet échantillon.

e) Résultats :

- Porter sur pagiwr millimétré ordinaire, en ordonnées les radio-
activités (IPM, impulsions par minute) et en abscissesles amplitudes. Tracer sur

le meme graphique les spectres de I'échantillon quenché et du non quenche.

V.1.3. Les methodes de correction de quenching :

a) But :

Lors des mesures de radioactivité par scintillation en milieu
liquide, la valeur de l'efficacité de comptage de I'isotope dépend de la présence
ou non, dans le systeme scintillateur de composés produisant un affaiblissement
lumineux (quenching). L'efficacité de comptage diminue lorsque le quenching

algmente.

1



Les radioactivités relatives de différents échantillons ne peu-
vent etres comparées entre-elles. La comparaison ne pourra se faire qu'apres

avoir transformeé les radioactivités relatives (IPM) en radioactivités reelles (DPM).

; Ceci est obtenu en :

I. déterminant pour chaque échantillon son efficacité de

comptage (E).
2. divisant la radioactivité relative (IPM) par l'efficacité
de comptage (E).

_IPM

Radioactivité&c;lle : DPM = -
: > E

Dans la meme manipulation, on verra comment |'on peut de-

terminer l'efficacité de comptage d'un échantillon.

Deux methodes de calcul seront utilisees :

- la méthode du 'rapport des canaux"

- la methode de '"standardisation externe'" ;

b) Materiel :

o 7 : . 3
- une serie d'echantillons standards quenches "H ;

- mélange scintillant.

k2 ]

[z
V.1.3.1. Correction de quenching par la methode 'rapport des canaux' :

a) Principe :
Si un échantillon renferme des composés produisant du quen-
ching, le comptage de l'isotope est abaissé et le spectre de distribution des

impulsions électriques de comptage est déplacé vers les faibles amplitudes.
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Le déplacement du spectre est d'autant plus important que
le quenching est plus élevé. Il est possible d'établir une relation entre la posi-
tion du spectre de I'échantillon et son efficacité de comptage.

Pour cela, on mesure la radioactivite de |'échantillon dans
deux regions du spectre. Ces régions sont définies au moyens de canaux (A et B).
Puis on calcule la valeur du rapport des radioactivités mesurées dans ces deux
canaux. Cette valeur appelée "rapport des canaux (R)" diminue lorsque le quen-
ching augmente, c'est-a-dire, logowie i'efficacité de comptage diminue.

A partir d'une série d'échantillons renfermant une radioactivité
connue (DPM) identique pour tous les échantillons et des quantités variables d'un

composé quenchant, on détermine pour chaque échantillon :

-a- la valeur du rapport des canaux R

R = IPM (B) ’

IMP (A)

-b- son efficacité de comptage E :

E - radioactivité mesurée IPM (B)
DPM DPM

Ces valeurs permettent d'établir une relation :

E = f (R)

Les valeurs de R et de E peuvent etre portées sur un graphique
de coordonnées normales afin d'établir une "courbe de correction de quenching".

(voir Figure V.3).

b) Deétermination de la radioactivité réelle d'un échantillon :

Pour déterminer la radioactivité réelle (DPM) d'un échantillon,
on mesure sa radioactivité relative (IPM) dans les canaux (B et A), puis on

calcule le rapport de standardisation (R). Cette valeur (R) est reportée sur la
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Fig:V3.Courbe de correction de quenching
par la méthode de Rapport des
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RAPPORT DES CANAUX:A/g



courbe de correction de quenching afin de déterminer I'efficacité de comptage
(E) correspondante.
La radioactivité réelle est obtenue en divisant la radio-

activité relative mesurée dans le canal de mesure B par l'efficacité de comptage:

IMP (B)
E

DPM =

V.1.3.2. Correction de quenching par la méthode de 'standardisation

-~

= externe' :

a) Principe :

Comme dans la méthode du rapport des canaux, la méthode
de standardisation externe est basée sur la mesure du déplacement du spectre
d'impulsions de comptage.

Mais dans le cas présent, il ne s'agit pas des impulsions
provenant du rayonnement B~ de I'isotope a mesurer et contenu dans la
fiole de comptage (du tritium). Le spectre utilisé est celui provenant de
I'irradiation du liquide scintillant contenu dans la fiole de comptage, par une
source radioactive emettant un rayonnement P et placée a l'extérieur de la
fiole. La nature de cette source est différente suivant les marques d'appareils

(]3388.. 13?C.s (appareil Beckman), e

Ra, etc...). Par absorption du rayonne-
mernt dans le milieu scintillant, il y a production d'électrons Compton pré-
sentant un spectre d'energie voisin de celui des particules S émises par le
tritium 3H.

Les impulsions de comptage de la source externe sont
distribuées suivant un spectre qui subira une translation si le milieu scintil-

lant est quenche.

Pour établir une courbe de correction de quenching, on
utilise comme précédemment une série d'échantillons standards de radioacti-

cité comme (DPM) et renfermant des quantités variables d'agent quenchant.

e - y
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Les mesures s'efectuent en trois (03) temps :

Premier temps : mesure de la radioactivité de l'échantillon "H

dans les canaux A, B ou C :

IPM (A), IPM (B), ou IPM (C),

Deuxieme temps : la source ¥ externe vient se placer sous

la tiole et une seconde mesure a lieu dans les canaux D et E. Les radioactivités
- -’ ~ ~ - . 3 ~
mesurees representent alors la somme de celles dues a l'échantillon "H et a la

source externe VY , on a :

IPM (D) et IPM (E).

Troisieme temps : la source externe est retirée de la chambre

de mesure. Un comptage de l'échantillon 3H est effectué dans les canaux D et

E. Resultats de cette mesure :

IPM' (D) et ~FM' (E). :

Le rapport de standardisation externe est donné par le quotient :

IPM (D) - IPM' (D)
IPM (E) - IPM' (E)

R

Les mesures et les calculs sont effectués automatiquement. La

valeur de R est fournie directement.

L'efficacite de comptage est égale a :

IPM (A, B ou C)
DPM

Les valeurs de E et de R son portées sur un graphique, afin

d'établir la courbe de correction de quenching correspondante (voir Figure V.4.).

o
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CHAPITRE VI.

VI. RESULTATS EXPERIMENTAUX.

Vl.l. Piésentation des tésultats paztiels.
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VST Présentation des résultats partiels

VI.1.1. Méthode de calcul du bruit de fond de l'appareil :

Le liquide scintillant utilisé est I'INSTAGEL. Nous mettons
au comptage un flacon contenant un volume de 10 c.c d'INSTAGEL. le temps de

comptage pour chaque mesure étant égal a 100 minutes.

Bfi (c.pm)| 12,81 12,27

12,37 (13,92 | 13,63 | 12,81 |12,53 ‘ 14,56 ‘13,01 '
[

-~ -

T
|

Bfi(cp.m)| 12,43 | 12,61 | 13,36 |12,12 12,66 111,59 }12,12;13,05
| 1

Le bruit de fond de I'appareil est donc :
17

r. =BF i = 1BFi _ 217,43
17 17

VI.1.1.1.Calcul de la déviation standard du bruit de fond de !'appareil :

Elle se calcule selon la formule :

17
T FI 55 2 y,
g o= : (BFi - BF) s no= 17
r n-1 =]
b — —_—
— ¥
| x  (12,1945)
Y. 6 i
b |_ ol



mois.

le tableau

VI.1.2.

VA ) ) L

VI.I.2,

ER 0,76 c.p.m.

= BF = (12,79 = 0,76) c.p.m.

b

Remargue :

Le bruit de fond de l'appareil est recalculé une fois tous les

Eaux superficielles : E.S.

Pour chaque échantillon :
Le volume est de................... : 10 c.c
Le temps de comptage est de : 100 minutes.

Le bruit de fond de I'appareil étant de :

= J& i c.p.m.

Reégion de Béni-Slimane (Médéa) :

Les caracteristiques de chaque échantillon sont donnees par

l.
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Echantillon Origine Date de date de '
(Code) prélevement mesure

' E.S. 01 Lac Collinaire (en surface) 12. 02. 85. 10. 04. 85.

E.S. 02 Qued Isser 12. 02. &5 10. 04. 85.

E.S. 03 Nappe superficielle BS 21 12. 02. 85 10. 04. 85.
2 |
& |
E.S. 04 Qued Torcha 12. 02. 85 08. 05, 85. !

E.S. 05 Eau retenue BS 12. 02. 85 19. 05. 85.
E.S. 06 Oued Zeroua 19. 02. 85. | 07. 05. 85. |
|

Tableau VI.1.2.1.
) = =
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Resultats @ « -
Tous les resultats du tableau VI.1.2.2, sont donnees :
- €N COUPS par IMINULE.cciieivrrrarsreretarasass :C.p.in.

- en activité par unité de volume........ : p.Ci/c.c.

= e UNEEEI LTI EIUIT (v essnicbassessvasss S o L
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Taux de comptage

Echantillon (c.p.m.) - | Resultats “
N |IN-BF of- S
(Code) N N N |
1 2 5 pCi/cc| UT |
- ™ | !
E.S. 01 | 17,61 | 15,02 | 17,41 | 16,67 | 3,88 | 0,32 | 101,10 | 10,05 | 1,68
E.S. 02 | 16,80 | 12,68 | 14,95 | 14,77 | 1,98 | 0,16 | 51,64 | 7,19 | 2,38
1 —
E.S. 03 17,14 | 14,30 | 14,82 | 1541 | 2,62 | 0,21 | 68,33 8,26 | 1,74
E.S. 04 | 14,90 | 15,10 | 15,38 | 15,12 | 2,33 | 0,19 | 60,77 7,79 | 0,90
E.S. 05 15,00 | 14,35 | 15,24 | 14,86 | 3,10 | 0,25 | 80,85 8,99 | 0,99
E.S. 06 16,21 | 16,02 | 16,24 | 16,15 | 3,36 | 0,28 | 87,64 9,36 | 0,88
E

Tableau VI.1.2.2.
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VI.1.3. Eaux de nappes souterraines : ENS

Pour chaque échantillon :
- le volume est de .i..eeveierciiiaiaiinieiaiaians il ere

- le temps de comptage est de ............: 100 minutes

Le bruit de fond de l'appareil etant de :
~G = 2

| b = BF = 12,69 c.p.m.

VI.1.3.1. Région de Béni-Slimane (Meédea) :

VI.1.3.2. Région du Sahara : Sud - Centre, Sud- Ouest :

\ Les caractéristiques de chaque échantillon sont donnees par
le tableau VI.1.3.1. pour la région de Béni-Slimane (Medea), et par le tableau

VI.1.3.2. pour la région du Sahara Algérien.

g
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Echantillon Oritine Date de Date de |
(Code) & prélevement mesure 4I
E.N.S. 01 Deux bassin (source) 18. 02. 85 05. 05. 85 |

g |
E.N.S. 02 Eau de source Sohine 12, 02, 85, 05. 85. &5. |
-8 - Y el
Tableau VI.1.3.1.

Echantillon Ofiine | Date de Date de |
(Code) & prélevement mesure |
ESNCSR0E Hassi PK 45 - Puits - Timimoun 26. 11. 84 10, 04. 85 |

E.N.S. 04 Hassi M'Guidene (forage) entre 26. 11. 84. 16. 04. 85.
Timimoun - El Goléa. ]

E.N.S. 05 Adrar Z.I. 25. 11. 84. 16. 04. 85.

S i | ek Dl ) R (2. 12. 84.  16. 04. 85.
Ghardaia | i

E.N.S. 07 Hassi PK 85 (Puits) - Timimoun 26. 11. 84 | 16. 04. 85.

i

E.N.S. 08 | Hassi Sbaa - Adrar: 25. 11. 84. | 20. 04. 85. |
1
E.N.S. 09 | S¥&ssi Tiberahmine (forage) 27. 11. 84. 29. 04, 85. |
E.N.S. 10 | El-Goléa - Sidi-Bouzid 10. 12. 84. | 22. 05. 85. |
=

E.N.S. 11 Hassi El-Fhal (forage ancien) 1. 12. 84. 22, 05. 85.

E.N.S. 12 Hassi Badriene (forage) 263 1. 86 <+ | 25, 05: 185,
R S
i

E.N.S. 13 Qufrane 27 Wz 84 | 25, 05: 83,
i _[____.__ -

|  E.N.S. 14 Hassi Teyara - Timimoun | 25. 11. 84. Ll‘). 055 85,

i 1 o |

Tableau VI.1.3.2.



L[] 1 seeeeeneeeeanens SessesiniEs WNiL1 211un U -
D D /Ind e SLWN[OA ‘2p 211un _::"-c?.?um;:)? ua -
ARG RE ROt sececeeinuiw Jed sdnod us -

: S9UUOP 1UOS ‘Cr¢*|*]A NBI[GRI NP S1B1[NSII SI] SNOJ

POSIEANSSY “goetCIA

— g‘s“ =
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‘ |r Taux de comptage Récultats II :
Echantillon C.p.m. N IN-BE ’ / 7 !
(Code) B . v s
, N N N pCitcy UT !
| 2 3 -
E.N.S. 01 15,21 | 15,86 | 16,35 | 15,80 | 3,01 | 0,25 78,51 | 8,86 1,04
E.N.S. 02 16,01 | 15,70 | 16,50 | 16,06 | 3,27 | 0,27 85,29 9,23 | 0,95
E<NCS. 03 17,98 | 13,91 | 15,49 | 15,79 | 3,00 | 0,25 78,25 8,84 | 2,23
| E.N.S. 04 16,87 | 14,98 | 14,72 | 15,52 | 2,73 | 0,22 71,20 &,43 | 1,46
: |
| 1
E.N.S. 05 17,92 | 14,08 | 13,93 | 15,30 | 2,51 | 0,20 65,46 | 8,09 | 1,42 |
. | | |
2 E.N.S. 06 5578 14,31 15,02 | 15,01 2,22 | 0,18 >7,5{) | /7,60 2,42 |
| | | ! |
| | [ ; [
E.N.S. 07 17,31 15,67 | 15,96 | 16,31 ! 3520 N0,29 f| 91,81 | 9,58 I 1,12}
1 } -
E.N.S. 08 | 15,32 | 14,80 | 15,84 | 15,31 | 2,52 | 0,21 | 6572 | 8,10 | 1,23
i —
: |
| E.N.S. 09 | 15,16 | 14,66 | 1522 | 15,01 | 2,22 | 0,18 | 57,90 | 7,60 | 1,01 |
l | |
T 1| i
E.N.S. 10| 14,99 | 14,16 | 14,57 | 14,57 | 1,79 | 0,14 | 46,62 | 6,81 | 0,92
JRE
| l'
E.NLS. 11| 14,62 | 14,67 | 16,50 | 14,46 | 1,67 | 0,13 | 43,55 | 6,59 | 0,96 |
I
+
E.N.S. 12 | 13,76 | 15,09 | 13,74 | 14,19 | 1,60 | 0,11 | 36,51 | 6,04 | 1,16
E.N.S. 13 15,30 | 14,56 | 14,80 | 14,88 | 2,09 | 0,17 24,51 7,38 | 0,95
-_?
E.N.S. 14 14,26 | 14,67 | 15,00 | 14,64 | 1,85 | 0,15 48,25 6,94 | 0,95
|
Tableau VI.1.3.3.
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VL. 1. 4. Eaux de pluie : E.P.
. Pour chaque echantillon :
= Ve el AT (S 6 S e et e O s ll0fcic,

- le temps de comptage est de............. ¢ 100 minutes

Le bruit de fond de I|'appareil etant de :

e =t BE =N20798 elpim.

b

&

VI.1.4.1. Reégion d'Alger :

Les caractéristiques de chaque échantillon sont donnees

¢ par le tableau VI.1.4.1.
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Echantillon Slinine Date de Date de |
(Code) & prélevement mesure '
Pluviométrie station .N.R.H.
E.P. 01 b 26. 12. 84 20. 05. 85.
EXRSR02 Pluviométrie - Station. INRH Janvier 85. 290050 85
n t‘f!_::

E.P. 03 B S 1 (pluie) 09,03, 85. 30. 04. 85. |

E.P. 04 BS 21 M (pluie) 07. 03. 85. 29. 04. 85

E.R. 05 "Les sources" - Bir-Mourad-Rais. Déc. 8. { 29. 04, 85 i
: ——

E.P. 06 C.E.N. (eau de pluie) 20,21.03.85. 20. 05. 85.

E:2d07 Blida (eau de pluie) | 05. 03. 85. | 26. 05. 85.
1L ML

E.P. 08 "Les sources" - Sour 2 '6,7et 8.03.85. | 24. O4. 85.
|
‘;

E.B-hi09 "Les sources'" - Sour 3 .6,7et 8.03.85. | 24. 04. 85. |
I |
|

E.P. 10 "Les sources'. 122,27.03. 85. 04. 06. &5.

EZPs il Blida 06. 03. 85. 04. 06. 85. [

E.P. 12 "Les sources" Février 85. 04. 06. 85. |

) |

EP. 13 "Les sources" Déc.  84. 04. 06. 85. |

. ——]

E.P. 14 Blida ot 06. 05. 85. | 08. 06. 85. |

E.P. 15 Station I. N. R. H. Février 85. 0%, 06, 85, |

|

Tableau VI.1.4.1.



o t

VI.1.4.2. Resultats :

Tous les résultats du tableau VI.1.4.2., sont données :

=tenScoupsEparsminktes il i G pimn.
- en activité par unite de volume : pCi/c.c.

— @n UNite: tritilmi:icoicsoicorissoiens : UT

Remarque:
Pour les eaux de pluie (E.P.10 a E.P. 15), le bruit de fond

a eté recalculé et est de :

_-‘-QH ]
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- l _—!
Taux de comptage | ; J
Echantillon C «p.m. — | Resultats o |
N N-BF 3 r. |
(Code) N N N s |
I 2 3 pCifcc  UT -,
|
E.P. 01 15,18 | 14,92 | 15,32 | 15,13 | 2,34 | 0,19 | 61,03 7,81 0,89 |
|
: |
- 3% FUl f
EYRIS 02 15,89 | 15,48 15,?2 15,52 | 2,83 | 0,23 | 73,81 8,59 0,90 |
| |
ER: 03 17,61 | 17,99 | 17,66 | 17,75 | 4,96 | 0,41 129,30 iPO,% 0,89 |
' T A= T
E.P. 04 14,19 | 1551 | 14,22 | 14,63 | 1,84 | 0,15 | 47,99 6,920 1151
E.P. 05 14,73 | 16,06 | 15,03 | 15,27 | 2,48 | 0,20 | 64,68 | 8,04 | 1,12
E.P. 06 15,39 | 15,10 | 15,64 | 15,37 | 2,60 | 0,21 | 67,81 | 8,28 | U,‘)G!
|
ESER 07 16,14 | 1534 | 14,86 | 1544 | 2,65 | 0,22 | 69,12 | 8,31 1,08
= B 0008 16,13 | 15,99 | 16,49 | 16,20 | 3,41 | 0,28 | 88,94 9,43 0,91
E.P. 09 17,32 16,42 17,74 | 17,15 | 4,36 | 0,36 [113,70 |10,66 1,10
: %
E.P. 10 14,25 | 13,29 | 13,01 | 13,51 | 1,62 | 0,13 | 42,25 i 6,50 1,37
E.P. 11 14,09 | 13,53 | 13,83 | 13,81 | 1,92 | 0,16 | 50,07 7,08 1,36
E Pz 14,23 13,90 14,06 14,06 | 2,17 | 0,18 | 56,60 7,952 1,09 |
=
EXR 3 14,27 | 13,78 | 13,58 | 13,87 | 1,98 | 0,16 | 51,64 Tl i I8z
E.P. 14 13,52 | 13,97 | 13,58 | 13,68 | 1,79 | 0,14 | 46,68 | 6,83 | 1,18 |
_._4i,____
E.P. 15 13,68 13,35 14,56 13,86 t L7016 |1 38 7yl ‘ I,‘)Sj
. Tableau VI.1.4.2.
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VI.I.5. Eaux de mer :

Pour chaque échantillon :
- le volume~&t de........... oy WIOECC.
- le temps de comptage est de..: 100 minutes.

| le bruit de fond de l'appareil étant de :

50 11,89 c.p.m.

VI.1.5.1. Région d'Alger

les caracteéristiques de chaque échantillon sont données par
le tableau VI.1.5.1.

VI.1.6. Eaux potables : E.R.

Pour chaque échantillon :
) o s le volume est de....cceversaciannenn. 0 ec
- le temps de comptage est de..: 100 minutes

le bruit de fond de l'appareil étant de :

§ rp = 12,79 c.p.m. (pour E.R.01 et ER.03)
etfden:
| 6. = 1389 c.p-m, (pour E.R.O3).

b



=}

SN
Echantillon Ofiine Date de i Date de |
(Code) & prélevement mesure |
=
E.M. 0l Zeralda Plage 07. 05. 85. 29. 05. 85.
Bord de la mer - |
E.M. 02 Zeralda: Plage 07. 05. 85. 29. 05. 85.
Bord de la mer - 2 ‘
E.M. 03 Eetaidaniioge 07. 05. 85 08. 06. 85.
Bord de la mer - 3
E.M. 0. ctraldast agc 07. 05. 85. 08. 06. 85.
Bord de la mer - 4
E.M. 05. Zeralda (Plage 07. 05. 85. 12. 06. 85
] Bord de la mer - 5
Tableau VI.1.5.1.
-8 =
i’ =1
Echantillon o Date de | Date de |
(Code) Sl prélevement ! mesure |
- { f
E.R. Ol CEN (eau du robinet) Avril 85 22, 020 %5
= ]
E.R. 02 BLIDA (eau du robinet) Mars 85 26. 05. 85. |
E.R. 03 Eau mineérale "Saida" /

12. 06. 85 |

Tableau VI.1.6.1.
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VI.1.5.2. Résultats :
Tous les résultats du tableau VI.1.5.2, sont donnés
- €N COUPS Par MINULES .evererrernesnnses S Cap.Tmi
- en activité par unité de volume...: pCi/c.c.

- en unite tritium..... e S e LUAF

VI.1.6.2. Reésultats :
Tous les resultats du tableau VI.1.6.2, sont donnés :

= €N COUPS par MINUtE..cieuerenrasenenas 3 CoPaim.
- en activité par unité de volume...: pCi/c.c.

— €N UNITE tritiUMeeeeeeeeeessenenseneenrenes s UT

~& L
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} Taux de comptage Resultats

Echantillon c.p.m. N |N.BF e o
(Code) +— ' s

N, by e sCifce | UT |

E.M. 01 13,03 12,73 |14,08 | 13,27 |1,38 0,00 135,99 1599 1,78 ?

| E.M. 02 12,21 | 13,57 |13,86 | 13,21 1,32 | 0,11 |34,42 |587 | 1,71

] E.M. 03 12,09 12,92 |14,16 13,05 | 1,16 0,09 | 30,25 | 5,50 1,80

E.M. 04 13,21 13,17 (13,71 13,36 | 1,47 0,12 | 38,34 | 6,19 | 1,50

E.M. 05 12,86 | 13,17 [13,84 | 13,28 {1,309 | 0,12 | 36,24 |6,02 | 1,55 |

Tableau VI.1.5.2.

- =

! ! Taux de comptage ‘ ‘
i : Resultats
| =3 i i
| Echantillon | C.p.m. N NCBE | e R
| I i i g = IpCifcc | UT
| - o i
| i | |
i' E.R. 01 15,60 15,45 |16,40 15,81 |3,02 0,25 | 78,77 | 8,87 | 1,53 .
! |
E.R. 02 17,05 17,60 |[17,62 17,42 | 4,63 0,38 (120,70 | 10.98 | 1,50 i
E.R. 03 13,33 12,68 |12,94 12,98 | 1,09 0,09 | 28,42 5,33 | 1,51 i
|
Tableau VI.1.6.2.
) o ,.M
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CHAPITRE VII

DISCUSSION DES RESULTATS.
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Les techniques de comptage par scintillation liquide nous ont permis
de mesurer® les &gncentr’ations de tritium dans les eaux pluviales, souterraines,
marines et potables. La méthode consistait a prélever des échantillons d'eau dans
chaque milieu et de les enrichir par distillation et électrolyse avant de les diluer

dans une solution scintillante et de les passer au comptage sur le spectrometre.

Nous allons présenter les résultats pour chaque type d'échantillon

et discuter les précisions sur les valeurs minimales et maximales pour chaque milieu.

Eaux superficielles :

Valeur minimale

51,64 + 7,19 UT  (E.S. 02)

Pourcentage d'erreur : 7,19 ~ 14 %

Valeur maximale

101,10 + 10,05 UT (E.S. 01)

Pourcentage d'erreur : 10,05 ~ 99 %
101,10

76,37 + 12,36 UT

Pourcentage d'erreur : 12,36 _ 16,2 %

- 76,37
-~ -

Eaux des nappes souterraines :

Valeur minimale :

36,51 + 6,06 UT  (E.N.S. 12)

Pourcentage d'erreur : 6,04 16,5 %
36,51



- 66 -

Valeur maximale :

91,81 + 9,58 UT

Pourcentage d'erreur : 9,58
91,81

Valeur moyenne :

64,16 + 11,33 UT
Pourcentage d'erreur : 11,33

Eaux de pluie :

Valeur minimale :

42,25 + 6,50 UT

Pourcentage d'erreur : 6,50
42,25

Valeur maximale :

129,30 + 10,96 UT

Pourcentage d'erreur : 10,96 ~_
129,30

Valeur moyenne :

85,78 &+ 13,10 UT

Pourcentage d'erreur : 13,10 « 0
85,78

-~ & =

(E.N.S. 07)

10,4 %

17,7 %

(E.P. 10)

15,4 %

(E.P. 03)

8,5 %

15,3 %
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Eaux de mer

\qﬁ. y

Valeur minimale :

30,250 [+ 85 50 UT

Pourcentage d'erreur : 5,50 ~

Valeur maximale :

38,34 + 6,02 UT

Pourcentage d'erreur : 6,02 T~
38,34

Valeur moyenne :

34,29 + 8,28 UT

Pourcentage d'erreur : 8,28
34,29

Eaux potables :

Valeur minimale :

28,42 + 533 UT

Pourcentage d'erreur : 5,33

Valeur maximale :

120,70 + 10,98 UT

Pourcentage d'erreur : 10,98
120,70

l

Valeur moyenne :
74,56 + 12,21 uT

Pourcentage d'erreur : 12,21
74,56

1

(E.M. 03)

18,2 %

(E.M. 04)

15,7 %

24,1 %

(E.R. 03)

18,6 %

(E.R. 02)

9,1 %

16,4 %



—

Il est important de noter que les pourcentages d'erreur enregistrés

sont acceptables bien que dans certains cas, ils paraissent éelevés. Ceci
s'explique par les difficultés expérimentales liées a ce genre de travaux, mais
également par le fait que les comptages d'échantillons radioactifs suivent des
lois statistiques. Il est évident qu'un plus grand nombre de mesures sur chaque
échantillon aurait donné de meilleurs résultats, cependant le temps dévolu a ce

travail ne le permettait pas.

Une comparaison rapide entre les concentrations de tritium mesurees
dans les eaux et les (oncentrations Maximales Admissibles (CMA) definies par
la C.I.LP.R, montre que les premieres sont de l'ordre du dixieme (1/10) des
secondes. Par consequent, le risque radiologique est relativement faible.

A titre d'exemple, un calcul simplifie de dosimétrie interne donnerait
une dose annuelle de 0,01 mrem pour une personne pesant 70 Kg et consommant
environ deux litres d'eau potable dont la concentration de tritium est de
0,24 pCi/c.c (ou 75 UT). Rappelons que la demie-vie biologique du tritium est

de l'ordre de dix (10) jours.

Les résultats expérimentaux obtenus font apparaitre des concentra-
tions de tritium relativement plus elevées dans les eaux de pluie que dans les
autres echantillons (eaux marines, souterraines et potables). Ceci s'expliquerait
par le fait que le tritium est produit continuellement dans l'atmosphere, grace
a l'action des rayons cosmiques et par conséquent sa décroissance radioactive
est compensée dans une large mdSute par une’ production ininterrompue.

Ainsi, les eaux de pluie entrainent dans leur chute des quantités
appreciables de tritium dont les atomes se substituent a l'un des hydrogenes de

I'eau pour former les molécules HTO.

Par contre, les concentrations de tritium dans les eaux souterraines,
marines et potables diminuent regulierement a cause de la décroissance

radioactive et ne s'elevent de nouveau que lorsqu'une recharge a lieu.
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L'étude que nous avons faite nous a permis entre autres de nous
familiarier avec les techniques de comptage, particulierement la scintillation
liquide.

L'application de cette méthode de comptage avait pour but de
mesurer les concentrations de tritium dans les eaux pluviales, souterraines,
marines, et potables et de comparer ensuite les concentrations obtenues pour les
quatre milieux. Malgré la complexité de sa mise en oeuvre, sa souplesse d'utilisa-
tion la favorise par rapport aux autres techniques de comptage.

Certains types d'échantillons et certains environnements peuvent
conduire a des taux de comptage faussement élevés. Ces évenements peuvent
résulter d'erreurs statistiques, d'erreurs systématiques, d'une distillation incompleéte,
du bruit de fond de l'électronique (coincidence fortuite), du vieillissernent des
solutions standards, du vieillissement des solutions scintillantes, de la photolumi-
nescence ou encore de l'électricité statique sur le flacon.

Lorsqu'une désintégration radioactive a lieu dans un mélange
scintillant, il se produit un grand nombre de photons. En moyenne, un nombre c¢gal
de photons viennent heurter les deux photomultiplicateurs (PM) de I'appareil.

Une impulsion de ten$ioh est émise a partir des deux P.M. Les
impulsions sont requises pour que l'évenement soit enregistré comme desintégration
radioactive vraie.

S'il se produit une impulsion a partir d'un seul PM, un circuit
électronique dit de "coincidence" empeche cet evenement unique d'etre enregistre
comme un coup. Il est alors possible de "duper" I'electronique de |'appareil et
d'enregistrer ces evenements uniques comme coups valables.

La photoluminescence, quant a elle, provient de l'irradiation du
mélange scintillant ou du flacon par la lumiere solaire et peut-etre provoquée par
les fenetres d'un laboratoire.

Tout comme la chimiluminescence, la photoluminescence est de
faible énergie et décroit avec le temps. Heureusement, sa décroissance est tres
rapide (15 a 30 mn).

- L'électricité statique est probablement la cause la moins connue des
problemes de comptage en scintillation liquide. L'électricité statique est de nature
imprévisible. Elle est particulierement genante en hiver en atmosphere desséchée

en raison du® cha&i_f_ﬁage.



Contrairement a la photoluminescence, l'électricité statique peut
posseder une energle bien plus elevée (supérieure au %C) et ne décroit pas a
un taux prévisible mais plutot par a - coups.

Cependant, nous pouvons l'eliminer en essuyant les flacons avec un
torchon humecté de solvant (éthanol ou méthanol) ou au moyen d'un éliminateur

2|OPO.

Toutes ces précautions prises, la qualité des résultats sera améliorée

statique tel que l'émetteur alpha

en grande partie.

Il nous a été possible, grace a une étude déja entamée, de montrer
le grand intéret hydrogéologique de l'application de ces techniques de comptage,
ceci grace a une étude faite sur la nappe du Nerf de Bouteldja das la wilaya
d'El-Terf

Grace donc aux efforts déployés pour étudier la recharge éventuelle
de la nappe BG (eau de source de BOUGLES - Annaba) par la nappe BR (Amont de
BG, BOURDINE) ou par les precipitations, et ceci par l'équation de bilan, la
spectrométrie par scintillation liqu®ié& a pu trarcher en confirmant la supposition
qui avait déja été avancée, puisque les teneurs en tritium de la nappe BG
étaient nettement supérieures aux teneurs en tritium de la nappe BR, la recharge
pouvant donc provenir que des précipitations, vu que la nappe BR se trouvait a
I'amont de la nappe BG.

Par ailleurs, la présence des matieres radioactives et des rayonnements
dans le milieu ambiant expose a une irradiation externe l'organisme de ceux qui, en
raison de leur profession, se trouvent en contact avec ces matieres. De plus,
lorsqu'elles pénetrent a l'intérieur de l'organisme, il y a danger d'irradiation de 0
certains organes. C'est pourquoi le radioprotectionniste doit pouvoir conseiller
I'utilisateur des matiéres radioactives ou d'autres sources de rayonnements sur les
moyens a employer pour se protéger. Indépendemment de l'exposition des travail-
leurs, il y a aussi des risques d'irradiation pour la population en général. Cette
constation a amené les radioprotectionnistes a définir la notion de niveaux maxi-
maux admissibles pour l'exposition des populations et des travailleurs et pour leur
protection en general.

“A 1 gyenir, la qualité des résultats pourra etre améliorée grace a
I'utilisation du mélénge scintillant MP Beckman, lequel présente une stabilite

thermique a long terme entre 10° et 30° C en phase liquide claire et en phase gel,



et une possibilité d'accepter de grands volumes d'échantillons : solutions aqueuses,
tampon, échanti@s fortement acides ou basiques. Parmi tous les coktails, c'est
avec le MP que l'on obtient la meilleure efficacité de comptage du tritium et
donc la plus grande vitesse de comptage pour les échantillons a faible activite.

Enfin d'autres applications particulieres dans le comptage en
scintillation liquide pourront se faire sur des échantillons biologiques.

Les principales difficultés qui surgissent avec ce type d'échantillons,
sont l'affaiblissement par la couleur, l'impureté et la solubilité limitee de
I'échantillon. Tout cela réduit l'efficacité de comptage, et des corrections appro-
priées deviennent nécessaires.

Comme nous le voyons, le champ d'application de la scintillation
liquide est relativement large puisqu'elle est utilisé dans beaucoup de disciplines
telles que : la medecine, la biologie, I'hydrologie, la datation, ... etc.

Vu la nouveauté du sujet, nous nous sommes efforcés de faire un
document aussi complet que possible et nous pensons avoir atteint l'objectif que
I'on s'était fixé ; bien que le temps relativement court qui nous était dévolu pour
la préparation de ce mémoire ne nous a pas permis d'effectuer des Investigations

beaucoup plus profondes.

~& = 2
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A

Amplitude de l'impulsion : Valeur de la tension maximale elevee.

Amplificateur logatithmique : Montage électronique permettant d'obtenir en
sortie des impulsions electriques dont les amplitudes varient comme

le lc;“g'arlthme de l'amplitude des impulsions a l'entree;

Anode : Electrode portée a un potentiel positif par rapport a une electrode,

dans un photomultiplicateur, l'anode délivre le signal electrique.
p %) ’ g q

Antineutzino : Antiparticule du neutrino dont il differe par son spin. Des anti-
neutrinos sont emis lors des désintegrations radioactives qui condui-

sent a des émissions P .

Atome : La plus petite partie du corps simple susceptible d'entrer dans des
combinaisons chimiques. L'atome est constitué d'un noyau composeé de

protons et de neutrons, et entoure d'electrons repartis sur des orbites.

B

Bande d'analyse ou voie d'analyse : Canal définissant un domaine d'intéret

(domaine d'énergie par exemple).

Béta mous : Processus radioactif au cours duquel le nombre de charge et le
numéro atomique d'un radionucléide augmentent d'une unite et le

nombre de masse reste inchange.



Bwuit de fond : Comptage parasite dont l'origine est essentiellement électro-
nigue : bruit de fond des photomultiplicateurs d'un compteur a

scintillation.

@

Canal :  Domaine d'amplitude situé entre deux seuils.

(éntekov : Effet Cérenkov, phénomene lumineux produit lorsqu'une particule
chargée traverse un milieu transparent avec une vitesse supérieure

a la vitesse de la lumiere dans ce milieu.

Coincidence : Apparition d'impulsions électriques, dans un intervalle de temps
~ déterminé sur chacune des deux voies de détection. Pour qu'il y ait
coincidence il faut que l'intervalle de temps soit plus petit que le

temps de résolution du systeme.

Colncidence d'impulsions : Etats de deux impulsions se présentant en un point au
meme instant : la coincidence des impulsions issues de deux P .M.

voyant le meme signal permet d'éliminer certains bruits de fond.

C. 7. M. : Coups par minute - équivalent a I.P.M - mais est une mauvaise

traduction de count par minute : C.P.M.

Comptage : Détermination du nombre d'impulsions électriques fournies par un

détecteur de rayonnement - Impulsions par minute = 1.p.m.

Couzant d'obscuzité : Courant émis par l'ensemble photocathode - photomulti-

plicateur en I'absence de rayonnement.



Cutie Unité de radioactivité (Ci). C'est l'activité d'une quantité de radio-
nucleide dans lequel le nombre de désintégration par seconde est le
3,7.]0‘0.

Sous-multiples : le mCi (millicurie) et le u«Ci (microcurie).

‘*% &, .
S HEir= 2,22.106 désintégration par minute

| Ci =+ 3,7.]0” Bq (Bequerel).

D
Décroissance radioactive : Variation de la radioactivité en fonction du temps :

N=Ne At
(8]

N : nombre d'atomes radioactifs au temps t,
NO: nombre d'atomes initiaux,
A : constante de désintégration.

Disciiminateur d'amplitude : Appareil permettant d'éliminer les impulsions d'ampli-

tudes inférieures a une valeur donnée.

"

Disteibution notrit¥te de Qauss : La distribution de Poisson des comptages peut-
etre considérée comme gaussienne si leur valeur est supérieure a 50,
I'écart-type de la distribution est alors égale a la racine carrée du

comptage.

Distzibution de Toisson : Distribution caractérisant la fréquence des comptages

résultant de la mesure d'une source radioactive.

Dynode : Plaque metallique située dans un photomultiplicateur qui permet la

multiplication des électrons de la photocathode.



E

Effet Compton : Diffusion elastique d'un photon ( X ou ¥ ) sur un electron. line
partie de l'énergie du photon est cedée a l'électron, le reste est con-

servé par le photon diffuse.

Effet photodlectrique : Transfert a un électron orbital de la totalité de |'énergie

d'un photon.

Efficacité de comptage : Lors d'une mesure de radioactivité, rapport entre le
resultat de la mesure, exprimé en impulsions par minute et la radio-

activité réelle exprimée en désintégration par minute.

F

Fluorescence : Désexcitation d! e}ectrms smgulets par émission de photons : c'est
~& ¢
le phénomene utilisé pour détecter les rayonnements a l'aide de

scintillateurs.

G

GQain d'un amplificateur : Rapport entre l'amplitude du signal de sortie et celle

du signal d'entrée.

risant un évenement.
Incettitude : Valeur de l'intervalle de confiance d'un comptage.

L2.M., : Nomt\;&e__ d'impulsions électriques fournies pendant une minute par un

détecteur de rayonnements.

- Impulsion élactiique : Variation, aux bornes d'une impédance, d'une tension caracte-



Isotope : Un des nucléides isotopes d'un élément donné.

Isotope zadioactif : Nucléide qui peut subir une désintégration radioactive.

L

Luminescencz : Emission lumineuse produite par certaines substances radioactives
lorsqu'elles sont scunses a un rayonnement.
Le rayonnement émis est caractérilstique de la substance et sa lon-
gueur d'onde est supérieure a celle du rayonnement qui a induit la

luminescence.

M

Mouvement propze : Comptage obtenu en l'absence de la source a mesurer et
dont il faudra soustraire la valeur a la mesure taite en presence de
la source. La mouvement propre est du aux rayonnements ambilants
d'origine cosmique, tellurique, ... et au bruit de fond d'origine ther-

mique et €lectronique.

P

Darticule beta : Electron comportant une chargé positive ( ) ou une charge
negﬁ?e (B7) émis par un noyau au cours d'une désintégration radio-

active,

Pétiode :  Temps au bout duquel la radioactivité ou le nombre d'atomes radio-
actifs d'une source est moitié a la valeur initiale.

T . Log2 0,693

A A

T : période
A : constante de désintégration

synonyme : demi-vie.



Phosphotescence : Désexcitation d'électrons I triplets par émission ou photons :

provoque un bruit de fond parasite dans les scintillateurs.

_Photocathode : Cellule photoélectrique semi-transparente qui émet des électrons

quand elle regoit des photons.

Photomultiplicateuz : Appareils formé d'une photocathode et d'un multiplicateur

5 d'é@gtrons. Il permet de transformer un signal lumineux en un

signal electrique.

Préamplificateur : Dispositif électronique d'amplification place entre un détecteur

de rayonnements et un amplificateur;

R

Radioélément : Elément chimique radioactif. Ce terme est habituellement

utilise pour désigner un radioisotope.

Radiodlément artificiel : Radioélément obtenu uniquement par intervention

humaine. L'obtention se fait par bombardement de noyaux stables
au moyen de particules issues d'un réacteur nucléaire ou d'un
échantillon.

Radioélément natuzel : Radioélément dont la formation n'est pas due a une

intervention humaine.

Rayonnement cosmique : Rayonnement d'origine extra-terrestre, constitué de pro-
tons (85 %) et d'hélions (14 %) de grande énergie, et appelé rayon-
nement cosmique primaire, lequel par interaction sur les hautes cou-
ches de l'atmosphere engendre un rayonnement cosmique secondaire.

~& - g
Résolution : En spectrométrie de rayonnement : quotient entre la largeur a

mi-hauteur du pic et l'abscisse du pic.



S

Scintillateur : Dans un compteur a scintillateur, c'est la partie sensible du
détecteur qui émet des photons lumineux sous l'action des rayon-

nements.

Scintillation : Luminescence (fluorescence) provoquée par des rayonnements,

irradiant un scintillateur liquide.

Sélecteur d'amplitude : Appareil permettant de classer les impulsions selon leur

amplitude.
Seuil :  Valeur de l'amplitude définie par le discriminateur.
- -‘-'E “‘. - . ! .
Spectze :  Courbe représentant la distribution d'un rayonnement en fonction

de son energie. Le spectre est représente par la variation dN/dE en
fonction de E, ou dN : est le nombre de photons ou particules

d'énergie égale a dE, et E Il'énergie en keV ou en MeV.

T

Taux de comptage : Nombre d'impulsions ramené a l'unité de temps a la sortie

d'un dispositif de détection d'une source radioactive.



i )
UNITES Unites iCilmi SiCiflitre | uGifml Clmli el
Tritium f = # P [
uT
| UT | 3,19.107 | 3,19.10°| 3,19.102 | 3,19.103| 7.09.1073
I uCifem>| 313,8 | 107> 1076 | 2,22
| uCi/l 3,13.10° 10° | 107> 10° 2,22.10°
_‘-_& L. I
& 6 3 6 !I 6
] ,u(.‘i/rnl 3,13.10 10 10 | 10 : 2,22.10
| | !
| Ty, B &
T { |
| | | |
I pCi/ml | 313,8 | 107> g | 2,22 |
r .:'
e — . ____1.- A
-4 -7 i
| dpm/ml | 140,8 0,45 4,50.107™%| 4,50.10 045 |

Correspondance des unités - sens de lecture

Période du tritium 12,23 ans (A.LLE.A - 1981).




¢

Les caractéristiques et résultats des échantillons BG et BR sont

donneés par les tableaux suivants :

D

Caracteéristiques :

nappe du Nerf de Bouteldja W - TERF.

Date de

Echantillon = Date de |
Origine i |
(code) préelevement | mesure
BG BOULGES 18. 11. 8&. 13. 04. 85 i
Eau de la source (Annaba) i
ST ]
BR 'BOURDINE 19. 11. 84. ‘ 13. O4. 84. :
-Amont de BG ! f
e - E - » 3
Résultats :
) I
: Taux de comptage P p - Resultats
Echantillon c.pm. N N-BF | -
(Code) ——r - ]
Ny N2 N2 pCi/cc | UT
BR 16,71 13,52 13,09 14,44 0,88 0,07 20,94 4,6
BG 17,31 16,67 15.96 16,31 2,67 | 0,22 | 69,62 | 8,34
! ‘\9- = i —er . Ik = eyl
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