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Résumé

L’objectif de ce travail était d’évaluer le niveau d’activité des éléments radioactifs dans les
échantillons de sol des campus | et Il de I'Université de Douala par spectrométrie gamma.
Comme il existe différents types de spectrométres gamma nous avions utilisé un détecteur Ger-
manium a large gamme d’énergie ou « Broad Energy Germanium Detector » (BEGE 6350) du
Laboratoire de I’Agence Nationale de Radioprotection (ANRP). La particularité de cet appa-
reil est qu'il a la capacité de détecter les faibles gammes d’énergie propre aux radionucléides
naturels. L'analyse des spectres des échantillons de sol a été faite avec le logiciel d’analyse
Genie-2000 version 3.2 (derniére version) . Afin d’évaluer I'exposition aux rayonnements ioni-
sants, certains parametres radiologiques ont été estimés. lls ont été comparés avec les limites de
sécurité recommandées par I'AIEA et « UNSCEAR ».

Un total de dix-huit (18) échantillons de sol a été prélevé (07 du sol du campus 1 et 11
du sol du campus 2). Le profil des activités spécifiques des radionucléides présente une faible
activité dans les zones étudiées. Les valeurs moyennes obtenues ffSRalde 23°Th et le
40K dans les deux campus sont respectivement48B5)/kg, 65.96Bq/kg et 3214Bq/kg pour
les échantillons du Campus 1 et.2@Bq/kg, 66.71Bqg/kget 2819Bq/kg pour les échantillons
du Campus 2. Les valeurs moyennes de l'activité équivalente de radium soBiB@Xg
et 12208Bqg/kg, du débit de dose absorbée dans I'airl3Gy/h et 9818nGy/h, de la dose
efficace annuelle en plein air del@mSyan et 012mSvan, du paramétre de risque externe
0,34 et 0,33 dans le Campus 1 et le Campus 2 respectivement. Les valeurs des parameétres
évalués sont en dessous des valeurs limites fixées par « UNSCEAR » 2000, sauf le débit de
dose absorbée dans l'air et la dose efficace annuelle en plein air qui sont élevés par rapport aux
valeurs de 60Gy/h et 0,07mSyvan. Tout en restant vigilant sur ces valeurs de doses élevées, le
calcul du risque radiologique externe nous donne de croire que la communauté universitaire est
a I'abri du danger des rayonnements ionisants.
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Abstract

The objective of this work was to determine the activity level of NORM in soil samples from
the two campuses of the University of Douala using gamma spectrometry. There are different
types of gamma spectrometer. The one used to conduct this study was Broad Energy Germanium
Detector at the National Radiation Protection Agency (NRPA) laboratory. This has the ability
of the detected low gamma energy. The analysis of the spectra of the soil samples was done
with Genie-2000 gamma analytical software. In order to avoid or assess exposure to outdoor
radiation, some radiological parameters are estimated. These were compared with the safe limits
recommended by IAEA and UNSCEAR.

Total of eighteen (18) composite soil samples were collected (seven (07) from campus
1 and eleven (11) from campus 2). The selected radionuclides %&Ra, 23°Th and “°K.

The obtained average specific activities of radionuclide were483g)/kg, 65.96Bg/kg and
39.14Bg/kg for Campus 1 and 280Bg/kg, 66.71Bg/kg and 2819Bq/kg for Campus 2 res-
pectively. In terms of health analysis, some radiation health hazard parameters were calculated
within the two campuses. The mean values of radium equivalent activity wer@1B kgand
12208Bg/kg, absorbed dose rate in air.A3nGy/h and 9818nGy/y, annual outdoor effective

dose 012mSvyy and 012mSyy and external health hazard index 0.34 and 0.33 in Campus 1
and Campus 2 respectively. These health hazard parameters were seen to be below the safe limit
of UNSCEAR 2000 except the absorbed dose rate in air and the annual outdoor effective doses
which are relatively high compared to the values ohG§/h and 007mSyy. These results

reveal no significant radiological health hazards for inhabitance within the study areas.

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : AV GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



Table des matieres

Dédicace i

Remerciements i

Résumé ii
Abstract v
Table des Matiéres Vi
Liste des Figures Viii
Notations X
Introduction 1

1 Genéralités sur la spectrométrie de rayonnements gamma : Principe et utilisation

en environnement. 2

1.1 Lerayonnementgamma et la spectrométriegamma . . . . .. ... ... ... 2
1.1.1 Lerayonnementgamma . . . . . . . . . . . . e 2
1.1.2 Laspectrométrie gamma : Principe et applications . . . . . ... ... 3

1.2 Interaction du rayonnement gamma avec lamatiére . . . . .. ... ... ... 5
1.2.1 [I'Effetphotoélectrique . . . . . . . . .. . ... . ... ... 5
1.2.2 Ladiffusioncompton . . . . . . . .. ... 6
1.2.3 Laproductiondepaire . . . . . . . . . . . e 7

1.3 Fonctionnement des spectrométresgamma . . . . . . . . . . ... ... 9
1.3.1 Lessemi-conducteurs. . . . . . . .. . . ... 9
1.3.2 lesscintillateurs. . . . . . . ... 12
1.3.3 Chaine de mesure : du photon détecté au signal numérique . . . . . . . 13

1.4 Caractérisation des performances d’'un spectrometre . . . . . . .. ... .. .. 15
1.4.1 Réponse d'un détecteur a une source ponctuelle mono-énergétique . . . 15
1.4.2 Efficacité dedétection . .. ... ... .. ... ... .. ... 17



TABLE DES MATIERES

1.4.3 Résolutionenénergie. . . . . . . . . . ..o 7 1
2 Matériels et méthodes 19
2.1 Descriptiondumatériel . . . . . .. ... ... 19
2.1.1 Présentationdusite . . . . . ... ... 19
2.1.2 Modedeprélevement. . . . .. . ... ... 21
2.1.3 Préparationdes échantillons . . . . . .. ... ... ... ... 22
2.1.4 Spectrométriegamma . . . . . . . .. ... 24
2.1.4.1 Description du systéme d’acquisition . . . . . ... ... .. 24
2.2 Meéthodes utilisées pour obtenirlesrésultats. . . . . . . .. .. ... ... ... 27
2.2.1 Calibrationdelachainedemesure . . . . .. ... ... ... ..... 27
2.2.2 Analyseduspectre . . . . . . . ... 29
2.2.2.1 Mesure qualitative des échantillons . . . . . ... ... ... 29
2.2.2.2 Qu'est ce que Le “cascade summing “ ou l'effet de cascade? 29
2.2.3 Présentation du logiciel Génie-2000 . . . . . . . ... ... ... ... 31
2.3 Calculdactivités . . . . . . . . e 34
2.4 Evaluation des paramétres radiologiques . . . . . . . ... .. ... L. 36
2.4.1 Débitde dose absorbée (DD) dans l'airalm. . .. .. .. ... .... 36
2.4.2 Equivalent de dose effective annuelle. . . . . . ... ... ... .. .. 36
2.4.3 Activité équivalenteduRadium . . . . ... L 36
2.4.4 Parameétre derisqueexterne . . . .. . .. ... 37
3 Résultats et discussion 38
3.1 Présentationdesrésultats . . . . . . ... ... 38
3.1.1 Concentration de l'activité spécifique . . . ... .. ... ... .... 38
3.1.2 Lesparamétresradiologiques . . . . .. ... ... 40
3.2 DISCUSSION . . . . . o e e 42
3.2.1 Concentration spécifique des Radionucléides dans les 02 Campus . .. 42
3.2.2 Paramétresradiologiques . . . . . . ... Lo 43
Conclusion 45
Publication 46
Bibliographie 47
Annexes 51

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : Vi GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



Table des figures

11

1.2
1.3
1.4
15

1.6
1.7

1.8

1.9

2.1
2.2

2.3

2.4

2.5

2.6

2.7

Spectre gammade 1000 s enregistré sans source de @atilaragc un détecteur
HPGe coaxial de 226 au CESR le 16 février 2005. Toutes les raies observées
(ainsi que le continuum) proviennent de la désintégration des éléments K, U et
Th présents dans I'environnement du détecteur (essentiellement le sol et les
mMurs). [45] . . .. e 4
Principales interactions des photons gamma avec la matiére. (source : www.physics.nist.c
Atténuation des photorysdans le germanium (source : www.physics.nist.gov). 8
Principe du semi-conducteur : structure des bandes et fonctionnement. [45] .. 9
Densité intrinséque de porteurs de charge en fonction de la température pour les
semi-conducteurs Ge et Si. [32] . . . . . . .. 11
Principe du scintillateur : structure des bandes et fonctionnement. [28] . . . . . 12
Schéma de la chaine électronique et traitement du signal pour un spectrométre
gammadetype HPGe.[45] . . . . . . . . . . ... 14
Spectre simulé pour un détecteur HPGe coaxial de 6 cm de hauteur et de dia-
meétre, exposé a une source ponctuelle de photons gammade 4 MeV. . . . . . . 16
: Définition de la résolution pour un pic parfaitement gaussien . . . . . .. .. 18

Zoned'étude . . . . ... e 20
Extension du site du campus 2 ou onze des dix-huit échantillons ont été prélevée
(Source : http ://www.univ-douala.com). . . . . .. ... ... ... ... ... 20
Mode de prélevement d’'un échantillon sur un site. Tous les cing points de méme
dimension sont les prélévements qui constitueront I'échantillon : point de dia-
meétre plusgrand. . . . . . . .. 22
Equilibres séculaires d8%U avec ses «fils» . . . ... ... ... ... ... 23
Schéma de principe de I'ensemble de détection. Les courbes représentent la
forme du signal a la sortie du préamplificateur et de 'amplificateur. [37] . . . . 24
Détecteur HPGe CANBERRA du laboratoire de Dosimétrie et Radioprotection

de FANRP. . . . . . e 25
a) NIM (haute tension+MCA) vue avant. b) vue arriere. module électronique
d'un spectrometre gamma. . . . . . . . ... e e 27

Vil



TABLE DES FIGURES

2.8 Courbe de calibrationen énergie . . . . . . . . ... e 28

2.9 Courbe d’étalonnage en efficacité . . . . . ... .. ... ... ... ...... 29

2.10 Schéma simple de décroissance a deux niveaux excités : Effet de cascade. . .. 30

2.11 exemple de spectre de radioactivité naturelle obtenu aprés plusieurs jours de
comptage . . . . ... e e 31

3.1 Activité spécifique (Bg/kg) de 226Ra, de 232Th, et de 40K obtenue avec les 07

échantillonsdu Campus 1-ESSEC . . . . . .. . ... ... ... ....... 39
3.2 Activité spécifique (Bg/kg) de 226Ra, de 232Th, et de 40K obtenue avec les 11

échantillons du Campus 2-Ndong-Bong. . . . . . . .. ... ... ... .. .. 39
3.3 Concentration de I'activité spécifique moyenne des radionucléides dans les échan-

tillons de sol prélevés dans les deux campus (Campus 1et2) . ... ... ... 40
3.4 Comparaison de l'activité spécifique obtenué®Ra du23°Th et du“‘K de

I'étude des deux sites avec les valeurs recommandées par “UNSCEAR” . . .. 40
3.5 Comparaison de I'activité spécifique obtenuétfiRa, du232Th et du*°K de

I'étude des deux sites avec les valeurs recommandées par I'AIEA (2003). . .. 41

3.6 Comparaison des valeurs moyennes des parametres radiologiques obtenus dans
ce travail avec les valeurs de "UNSCEAR” (2000). . . . ... ... ... ... 41

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : VIl GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



Liste des tableaux

1.1
1.2
1.3

2.1
2.2
2.3

24

3.1

3.2

3.3

Principaux types de radiations nucléaires[4]. . . ... ...... . ... ... 3
Propriétés des matériaux semi-conducteurs [14]. . . . . .. ... .. .. ... 10
Propriétés des principaux (ou nouveaux) scintillateurs inorganiques utilisés en
spectrométriegamma. [14] . . . . . . .. 13

Coordonnées geographiques des difféerents échantillons. . . . . .. . ... ... 21
Equilibres séculaires a considérés (Source :http ://www.phy_nucléaire.com) . . 23
Caractéristique du cristal de germanium dans le détecteur HPGe CANBERRA
(BEB530).[40] . . . . . o e 25
Résolution de notre détecteur au germanium CANBERRA (BE6530) [40]. . . . 27

Comparaison des activités spécifiques ganBgakg) dans le sol & celle d’autres

pays. *= Campus 1, () = valeurs moyennes , *=Campus 2 . . . .. ... ... 42
Valeurs des paramétres radiologiques pour la santé. Activit®e, 32T het

40K dans des échantillonsdesol. . . . . . ... ... ... ... ...... 52
Energies des différents radionucléides. . . . . ... .. ... ... ...... 53



LISTE DES TABLEAUX

Notations

Acronymes

AIEA (IAEA en anglais) : Agence Internationnale de 'Energie Atomique

UNSCEAR : “United Nations Scientific Committee on the Effects of Atomic Radiation”
ou en francais Comité Scientifique des Nations Unies sur les Effets des Rayonnements
lonisants

NORM : Naturally Occurring Radioactive Material (MRN : Matiéres radioactives natu-
relles en francais)

NIM : Nuclear Instrumentation Module

CESR : Centre d’Etude Spatiale des Rayonnements

ANRP : Agence Nationale de RadioProtection

ADC : Analogue to Digital Coverter

MCA : Multi- Channel Analyzer

AEDE : Annual Effective Dose Equivalent

GPS : Global Positionning System

FEP : Ful-Energy Peak

Constantes et unités

c=2.99792458108m-s! Vitesse de la lumiére dans le vide ;
e=1.6021765310"19C Charge de I'électron;

eV =1.6021765310"1°) Electronvolt;

h=6.6260693 10"34)-s Constante de Planck;

kp = 1.3806505 10°23]-K~1 Constante de Boltzmann;

me = 9.1093826 10 3kg Masse de I'électron;

mp = 1.67262171 10 2’kg Masse du proton;

NA=6.0221415 10°*mol"* Nombre d’Avogadro ;

re =2.8179403 10 1®m Rayon classique de I'électron ;

g9 = 8.85418781710 12F . m™1 Permittivité électrique du vide;
0 =5.670400 10 8W-m 2.K™4 Constante de Stefan-Boltzmann;

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : X GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



Introduction

La présence des radioéléments dans le sol provient de dewsesqorincipales : la
radioactivité! naturelle, représentée principalement par les familles radioad#ds 23%U,
226Ra, 2?Thet I'élément*‘K et par les radioéléments d’origines cosmiques. De nombreux ra-
dionucléides naturels sont présents dans le sol, I'eau, I'air et les roches terrestres. Ces radionu-
cléides produisent un champ de rayonnement externe auquel tous les étres humains sont expo-
sés. La décroissance des radionucléides naturels produit un champ de rayonnement gamma-béta
qui traverse l'interface sol-air-eau pour irradier des personnes occupant le milieu ambiant.

La spectrométrie gamma offre un outil d’analyse performant pour effectuer des mesurages
environnementaux. Cette méthode non destructive permet de déterminer qualitativement et
guantitativement les radioéléments présents dans I'environnement et principalement les élé-
ments naturels ainsi que leurs concentrations. Dans ce contexte, des mesures expérimentales
ont été realisées pour déterminer les radiations émises par le sol des campus 1 et 2 de I'Univer-
sité de Douala. Le présent rapport est scindé en trois chapitres.

Dans le premier, nous allons présenter les bases théoriques nécessaires a la compréhension
du principe de la spectrométrie gamma. Une description des différents processus d’interaction
des rayonnements Gamma avec la matiére ainsi que de la chaine de mesure est faite dans ce
chapitre.

Le second chapitre rend compte d’'une description générale de la méthode et de I'équipe-
ment utilisés. On définira également I'activité spécifique ainsi que des parameétres radiologiques
permettant d’évaluer le risque radiologique que courent les individus exposés aux rayonnements
sur le site étudié.

Le dernier chapitre est une présentation des résultats obtenus et I'interprétation des diffe-
rentes valeurs moyennes des activités spécifiques et des paramétres radiologiques.

1. Propriété qu’ont certains noyaux d’atomes de se désertéigrmaniere naturelle et spontanée, pour donner
un autre élément, en émettant des particules ou des rayonnements électromagnétiques. Dans ce cas la radioactivité
est naturelle.



CHAPITRE |

GENERALITES SUR LA SPECTROMETRIE
DE RAYONNEMENTS GAMMA : PRINCIPE
ET UTILISATION EN ENVIRONNEMENT .

Ce premier chapitre présente le principe de la spectrongdriena et son utilisation dans
le cadre de I'étude et de I'exploration environnementales. La plupart des notions abordées ici
sont essentielles a la compréhension des chapitres suivants. La premiére section présente une
introduction des notions de rayonnement gamma et de spectrométrie gamma, la deuxieme rap-
pelle les processus d’interaction entre le rayonnemaeaitla matiere [1]. La troisieme section
traite du fonctionnement des deux principaux types de spectrometres (semi-conducteurs et scin-
tillateurs) et la derniére section du chapitre est spécifique aux critéres utilisés pour caractériser
leur performances (efficacité, résolution, sensibilité d’'un détecteur).

1.1 Le rayonnement gamma et la spectrométrie gamma

1.1.1 Le rayonnement gamma

Mis en évidence par le physicien francais Paul Villard en 1900, Le rayonnepsnt
trouve a I'extréme du spectre électromagnétique, a des énergies au-deléefe D@ méme
nature physique que le rayonnement X, il se distingue de ce dernier par son origine : un rayon
gamma est produit par une transition nucléaire tandis qu’un rayon X est émis lors d’'une transi-
tion entre couches électroniques d’un atome.

Le tableau 1.1 reprend les différentes radiations nucléaires, terme générique généralement
employé pour désigner toute forme d’énergie émise lors d’un processus nucléaire : les radiations
électromagnétiques, les particules chargées (principalement protons, élgttropgsitrons
B*, mésons, particules et ions plus lourds) ou encore les particules non chargées (neutrons
ou neutrinos).



1.1 La spectrométrie gamma Chapitre : 1 Généralités sur la gh@métrie gamma

a
| Radiation| Masse au repok charge| spin |

4,00uma 2e 0
B~ 5,48.10 “‘uma| e 1/2
B+ 5,48.10 “‘uma| e 1/2
Proton 1.0073uma e 1/2
neutron 1.0086uma 0 1/2
v(photon) / 0 1
Neutrino / 0 1/2

TABLE 1.1 — Principaux types de radiations nucléaires [4].

Le pouvoir ionisant et la capacité a pénétrer profondément dans la matiére du rayonnement
v font de lui un moyen d'’irradiation de choix, utilisé a diverses fins :

1. traitement des tissus cancéreux (radiothérapie),

2. stérilisation de certains produits dans les domaines pharmaceutique et cosmétique,
3. ionisation des aliments pour leur conservation,

4. amélioration des plastiques ou encore
5

. étude du vieillissement et de la tenue aux radiations de certains matériaux pour des appli-
cations militaires, spatiales ou nucléaires.

Comme le scanner a rayons X, des systemes d’'imagerie gamma ont été développés au cours des
derniéres années et sont utilisés pour rechercher des anomalies et défauts dans les pieces métal-
liques, pour contréler les conteneurs. En imagerie médicale, la scintigraphie permet d’analyser

la structure des tissus d’'un organe dans lequel un marqueur radioactif a été injecté au préalable.

1.1.2 La spectrométrie gamma : Principe et applications

La spectrométrie gamma est une technigue non destructive de mesure nucléaire trés utilisée
pour identifier et quantifier les éléments radioactifs par la mesure de I'énergie et du nombre
des rayonnements gamma émis, a 'opposé de la technique utilisant un compteur Geiger qui lui
ne détecte que la présence de rayonnement gamma sans pouvoir fournir une information sur la
nature de la source détectée. Les mesures par spectrométrie gamma permettent de construire
des spectres A partir de I'histogramme enregistré ou spectre, il est alors possible d’identi-
fier différents radioéléments (analyse qualitative) et de déterminer leur concentration (analyse
guantitative) dans I'échantillon étudié.

Principes :

Les noyaux atomiques ont une structure en niveaux d’énergie analogue a ceux des niveaux
d’énergie des atomes, de sorte qu’ils peuvent émettre (ou absorber) des photons d’énergie parti-
culiere. Comme les atomes, les niveaux d’énergie particuliers des noyaux sont caractéristiques

1. Histogrammes donnant la population de photons détecti&metion de leur énergie

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : 3 GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



1.1 La spectrométrie gamma Chapitre : 1 Généralités sur la gh@métrie gamma

de chaque espece d’atome, de sorte que I'énergie des phatomsagémis, qui correspondent

aux differences d’énergie des noyaux, peuvent étres utilisés pour identifier les éléments parti-
culiers et des isotopes. La distinction entre les rayons gamma d’énergie Iégérement différente
est trés importante dans I'analyse de spectres qui peuvent étres complexes, et la qualité d’'un
spectrométre est notamment caractérisée par sa résolution en énergie

La détection de particules comme les photons gamma est obtenue a l'aide de matériaux
sensibles au dép6t d’énergie des interactions des rayons gamma.

La Figure 1.1 montre un spectre de radioactivité naturelle d’'une durée de 1000 secondes
enregistré au laboratoire avec un détecteur de germanium ultra-pur. Les différentes raies obser-
vées proviennent toutes directement ou indirectement de la désintégration du pof8ksiden
I'uranium 238U et du thoriun?34T h,

300 L L L L L I L
250 a0y 7
200 B
w
s,
8 150 1
100 l 45 (U) |
II' // \".\
50 ¥ I\\‘\* 214g; (U) 214 () 208y (Th) .
U I‘*m'lﬂm!d L J 1 " L J e | ‘ ‘‘‘‘‘ Lo JJ Tf=rA ] L D N |
; 1.5 2 25 3
Energie [MeV]

FIGURE 1.1 — Spectre gamma de 1000 s enregistré sans source de calibration avec un détecteur
HPGe coaxial de 226 au CESR le 16 février 2005. Toutes les raies observées (ainsi que le
continuum) proviennent de la désintégration des éléments K, U et Th présents dans I'environ-
nement du détecteur (essentiellement le sol et les murs). [45]

La spectrométrie gamma est aujourd’hui utilisée pour l'identification des radioéléments
dans de nombreuses applications, pas uniquement dans la physique des hautes énergies. Citons
en particulier :

- La cartographie et la prospection de gisements en géophysique. Depuis les années 1970,
la spectrométrie gamma est systématiquement utilisée pour la cartographie géologique et la
prospection minérale [5]. La méthode repose sur la mesure des abondances absolues et relatives
des radioéléments K, U et Th. Au départ utilisé exclusivement pour la recherche de gisements
uraniferes, la technique sert aujourd’hui a la prospection de nombreux autres minerais. Les trois
radioéléments K, U et Th jouent en effet le réle d’indicateurs géochimiques en étant associés
aux éléments recherchés de maniere directe (U, Th, Sn, W, Nb, Zr et terres rares) ou indirecte
(minéralisation de Au, Ag, Hg, Co, Ni, Bi, Cu, Mo, Pb ou Zn).

2. Exactitude avec laquelle I'énergie de chaque photon estirée.
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1.2 Interaction rayonnement Gamma - matiére Chapitre : 1 1@HtéS sur la spectrométrie gamma

- La protection de I'environnement. la spectrométrie gamerangt d’analyser et de carto-
graphier la pollution produite par des sites nucléaires (stockage de déchets, centrales, etc.) ou
a la suite d’essais ou d’incidents nucléaires (fusion du réacteur de Tchernobyl en 1986, écra-
sement de la sonde soviétigue Cosmos 954 a propulsion nucléaire en 1978 dans le nord du
Canada).

- La datation d'échantillons. La désintégration du césifftCs (E = 661keV, T; , = 30
ans) provenant des activités nucléaires (retombées radioactives a la suite d’essais ou d’accidents
depuis les années 1950) peut étre utilisée pour la datation d’échantillons sur de courtes durées
comme méthode de datation des vins [8].

- L'analyse non destructive de la composition chimique.

1.2 Interaction du rayonnement gamma avec la matiere

Lorsqu'ils traversent la matiere, les photons peuvent subir différents types d’interac-
tions en fonction de leur énergie et du milieu en présence (densité, type d’atome, etc.) : I'ef-
fet photoélectrique, la production de paires électron-positron, la diffusion Compton (dite aussi
inélastique ou incohérente), la diffusion Rayleigh (dite aussi élastique ou cohérente), la pho-
todésintégration ou encore la diffusion nucléaire résonante (ou effet Mossbauer). Parmi ces
processus, seuls les trois premiers sont significatifs et décrits ci-dessous.

1.2.1 [I'Effet photoélectrique

Dans une collision photoélectrique, le photon incident cede totalement son énergie E a un
électron fortement lié de I'atome cible. Le photoélectron est éjecté avec une énergie cinétique.

Ee=E,—Le (1.1)

OuLeest I'énergie de liaison de I'électron dans I'atome. Le niveau d’énergie vacant (générale-
ment dans une couche K ou L) est alors rempli a partir de niveaux supérieurs via des transitions
(émissions X caractéristiques ou électrons d’Auger). La section efficace de cette interaction
dépend du numéro atomique de la cible (c’est-a-dire de la taille du nuage électronique) et de
I’énergie du photon incident :

74

O'Ep:C—

= (1.2)

ou C est une constante.
L'effet photoélectrique est prépondérant pour les rayiods basse énergi& (< 0.2MeV).
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a) Effet photoélectrique

b) Diffusion Compton

Chapitre :

1 @ktgs sur la spectrométrie gamma

¢) Production de paire
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FIGURE 1.2 — Principales interactions des photons gamma avec la matiére. (source :
www.physics.nist.gov)

1.2.2 Ladiffusion compton

Il s’agit de l'interaction d’'un photon d’énergie E avec un électron libre ou peu lié (énergie
de liaisonLe <<E,). Linteraction, bien qu'inélastique au sens strict, peut étre décrite comme
une collision élastique (Figure 1.2 b), ou I'électron recule avec une énergie cinBiicpide
photon gamma est diffusé avec une éneEgiieLes deux grandeuB;, etEe=E, — E’Y peuvent
se calculer par les relations de conservation :

Ey

E
1+ meYcZ (1—cos)

Ey =

(1.3)

Ol me est la masse au repos de I'électron@® = 511keV) et 6 I'angle de diffusion du
photon gamma, mesuré par rapport a sa direction d’'incidence. La probabilité pour un photon de
subir une diffusion Compton augmente linéairement avec le nombre Z d’électrons disponibles
par atome cible. Pour un traitement complet, et pour avoir des sections efficaces théoriques, il
faut utiliser pour I'électron la théorie relativiste de Dirac et les équations de Klein et Nishina.
La section efficace de diffusion Compton est décrite par I'équation différentielle suivante :

doe 12 1 v2(1—cosH)?
—ct-e 1
dQ 2 [1+y(1—co9d)]? ( +00529+1+Y(1_0086)

Oure est le rayon classique de I'électron. Cette section efficace intégrée, donne :

1
Oc = 2n.r§{ ry

(1.4)

2(1+vy)
1+2y

1
—=In(1+2
2 v (1+2y)

1 143y
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1.2 Interaction rayonnement Gamma - matiére Chapitre : 1 1@HtéS sur la spectrométrie gamma

1.2.3 La production de paire

Dans un champ électrique comme celui d’'un noyau atomique, un photon gamma peut
étre totalement absorbé et son énergie partiellement reémise sous forme d’une paire électron-
positron.

Cette conversion requiert que I'énergie E du photon incident soit supérieure au seuil de
2mec? = 102XeV. L'énergie résiduell&-102XeV se retrouve sous forme d’énergie cinétique
répartie entre les deux particules. La section efficace de ce proeggsaisgmente proportion-
nellement avec le carré du nombre atomique Z et avec I'én&rgiku photon incident.

Section efficace d’interaction et coefficient d’atténuation

La probabilité pour un photon incident de déposer partiellement ou totalement son énergie
dans la matiére par un processus donné peut étre exprimée par une section efficace atomique
exprimée ercn? ou en barns. La probabilité totale pour qu’'un photon d’énergie donnée soit
absorbé par un atome peut étre exprimée par la somme des sections effigacgs: etopp
définies pour chaque processus d’interaction (respectivement I'effet photoélectrique, la diffu-
sion Compton et la production de paire) :

0=CEp+ Opc + Opp (1.6)

La probabilité d’'interaction du photon peut aussi étre exprimée macroscopiquement par
le coefficient d’atténuation linéaire, (en cm 1), produit de la section efficace par la densité
atomiquen, (encm3) :

(P-Na)
Mol

(avec de mémet = ugp + upc + Upp) Ol p et Mpgisont la masse volumique et la masse
molaire du matériau considérént le Nombre d’Avogadro.

(1.7)

P.:O.na:O'

Notons qu'il est également pratique de définir un coefficient d’atténuation ma$éiqug-:‘
exprimé ercn?/g. La Figure1.3 illustre le détail des principales contributions dans le coefficient
d’atténuation massique des photons dans le cas du germanium.
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FIGURE 1.3 — Atténuation des photogrdans le germanium (source : www.physics.nist.gov).

Considérant un faisceau paralléle de photons incidents sur un matériau d’épaisseur x (en
mm), la relation entre le flux transmis et le flux incident est une simple loi d’atténuation expo-
nentielle :

| (X) = lp.e”H¥ (1.8)
On appelle longueur d’atténuation, notge,(E) (en cm), I'épaisseur de matériau telle que le
flux de photons transmis est divisé par deux par rapport au flux incident :

In2  0.693

X = — =
1/2 u u

(1.9)

D’apres cette relation, la longueur d’atténuation dans le germanium est de 0,4mm a 50 keV
et de 4 cm a 8 MeV. Ainsi, pour pouvoir détecter avec une statistique raisonnable des photons
ayant une énergie de plusieurs MeV, un détecteur a base de germanium devra avoir typiqguement
une épaisseur de plusieurs centimeétres.

Dans le cas d’'un milieu contenant plusieurs éléments chimiques ayant une distribution ho-
mogene, le coefficient d’atténuation total est la somme des coeffiqiedes différents élé-
ments :

H=2iH

, 1.10
M= 3 Wil ( )

avecw; = &

|
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1.3 Fonctionnement des spectrométres gamma Chapitre : Xdli#&sesur la spectrométrie gamma

1.3 Fonctionnement des spectromeétres gamma

Le principe de la détection d’un photon gamma repose sur la mesure de I'énergie qu'il
a cédée (partiellement ou totalement) au matériau sensible via un des mécanismes d’ionisa-
tion considérés précedemment. Cette section présente les deux principaux types de détecteurs
utilisés en spectrométrie gamma dans le domaine d’énergie de quelque keV a 10 MeV : les
scintillateurs et les semi-conducteurs. Un apercu général est également donné de la chaine élec-
tronique permettant de traiter le signal, de I'impulsion électrique générée dans la partie sensible
a l'acquisition du spectre gamma.

1.3.1 Les semi-conducteurs

Dans un solide cristallin, les électrons ne peuvent occuper que des niveaux d’énergie situés
a l'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 conduction est systématique pour un
conducteur et impossible pour un isolant; dans le cas intermédiaire, dit semi-conducteur, cette
transition n’a lieu que suite a une excitation (agitation thermique ou particule ionisante). L'écart
entre bandes de valence et de conduction, Bgi@st typiquement de I'ordre de I'électronvolt
pour un semi-conducteur.

a) Structure des bandes b) Principe de détection
Energie Cristal
électronique Bande de conduction Photon v semi-conducteur

o090 Dopage p+
L 4 A B
Photon ¢

de type n
+— O * o

(o}e] o0

trous électrons

+
——AWW—|

Bande de valence Haute tension

FIGURE 1.4 — Principe du semi-conducteur : structure des bandes et fonctionnement. [45]

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 dépdét d’'une quantité d’énergie E par un rayonnement ionisant peut se
traduire par la création d’'un nombre proportionnel de paires électrons-trous :
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Neh = VET; (1.11)

OuWgh est I'énergie nécessaire pour créer une paire électron-trou. Afin de drainer les por-
teurs de charge jusqu’aux bornes du semi-conducteur (électrodes de collecte) sans recombi-
naison, il est nécessaire de former une zone désertée de tout porteur libre. Ce type de zone,
dite zone de déplétion, est obtenue avec les semi-conducteurs par une polarisation inverse des
jonctions PN ou PIN.

Le Tableau 1.2 liste les principales propriétés des semi-conducteurs les plus couramment
utilisés. Parmi ceux-ci, le germanium posséde la bande interdite la plus étroite et permet de
créer le plus grand nombre de porteurs de charge pour un dép6t d’énergie donné, minimisant
ainsi la fluctuation statistique dans la mesure. Par ailleurs, seul le germanium peut étre utilisé
avec des volumes importants (plusieurs dizainesrdd. Sa densité et son nombre atomique
élevés en font le semi-conducteur le plus approprié pour la détection des rayonnements ionisants
dans une plage d’énergie allant de la dizaine de keV a la dizaine de MeV. Notons que les semi-
conducteurs composés comme CdTe, CdZnTe ou AsGa sont utilisés plus spécifiquement pour
la détection de rayonnement X de haute énergie (ou gamma de basse énergie).

| Matériau | Si | Ge | AsGa| CdTe| Hgl, |
Nombre atomique Z 14 32 | 31,33| 48.52| 80.53
Masse volumique (9/cn? ) 2,33| 5325328, 6.06 | 6.3

Longueur d’atténuatior; » (cm) a 662 keVv| 3,83 | 1,83 | 1,82 | 1.50 | 1.20
Energie de la bande interdikg, (eV) 1,12 | 0,66 | 1,424| 1.56 | 2.13

Energie par électron-troti, 3,61| 298| 48 | 443 | 4.22
Masse effective des électromg/me 0,26 | 0,12 | 0,067| 0.11 | 0.002
Masse effective des trours; /me 0,36 | 0,21 | 0,45 | 0.40 0.6
Mobilité des électrong (cn¥/V /s) 1500 3900 | 8500 | 1050 | 15000

Mobilité des trousy,(cn?/V /s) 450 | 1900| 400 | 100 | 8000

TABLE 1.2 — Propriétés des matériaux semi-conducteurs [14].
Toutes les valeurs indiquées correspondent a la température ambiante (300°K), a I'exception du
germanium pour lequel T=80°K.

La mesure avec plus grande précision de I'énergie de la particule incidente due a la faible
largeur de la bande interdite requiert cependant une température de fonctionnement suffisam-
ment basse afin de minimiser les effets dus a 'agitation thermique comme le bruit sur le signal
et 'augmentation du courant de fuite. Dans le cas d’'un semi-conducteur intrinséque, la concen-
tration d’électrons dans la bande de conduction (ou de trous dans la bande de valence) peut
s’exprimer en fonction de la température du matériau et de ses propriétés [3] :

Nen ke.T \? 3/4 Eq
— =2 = me)o/ e — 1.12
flen =y ((zn,HZ)) (me.my) ™ exf 5 e 7 (1.12)
La figure 1.4 illustre la variation de la densité d’électrons dans la bande de conduction (ou de

trous dans la bande de valence) avec la température du semi-conducteur et en absence de champ
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électrique. Cette densité d’électrons dans un semi-coadueiugmente avec la température
pour atteindre une valeur comparable & celle des métayx(10*lcm 2 ). On note cependant
des différences entre semi-conducteurs : si la densité de porteurs est de I'ordre aa 309
dans le cas du silicium a température ambiante, elle est dectdI2pour le germanium. La
température de fonctionnement d’un semi-conducteur sera fonction de :

- type de matériau,

- volume sensible

- niveau de bruit (ou de courant de fuite) accepté.

Dans le cas d’un détecteur de germanium de d®®) un dépdt d’énergie ionisante de 1
keV génére en moyenne3paires électrons-trous pan?. D’aprés la Figure 1.5, il apparait
nécessaire de refroidir un tel détecteur a moins de 100°K pour avoir un rapport signal/bruit

suffisant.
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FIGURE 1.5 — Densité intrinséque de porteurs de charge en fonction de la température pour les
semi-conducteurs Ge et Si. [32]

Méme si latempérature du semi-conducteur est suffisamment basse pour que les fluctuations
dues a I'agitation thermique soient négligeables par rapport au signal utile, ce dernier reste sujet
aux fluctuations de type statistique. L'énerig déposée par une radiation ionisante dans le
cristal semi-conducteur sert d’'une part a briser des liaisons covalentes et d’autre part a exciter
des modes de vibration (ou a créer des phonons) dans le réseau cristallin. Il existe une fluctuation
statistique pour lagquelle la variancé\,eh sur le nombre de paires électrons-trous est donnée par
la distribution de Poisson
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Ou F, appelé facteur de Fano [19], mesure I'importance relative entre les deux modes de
transfert d’énergie et varie entre 0 pour les ruptures de liaisons et 1 pour les modes de vibration.

Une description plus approfondie des détecteurs de germanium ultra-pur, de type n et de
géométrie coaxiale sera donnée dans la derniére section de ce chapitre

1.3.2 les scintillateurs

La scintillation est un phénoméne de fluorescence consistant en I'émission prompte ou retar-
dée de photons visibles (voire infrarouges ou ultraviolets) dans un matériau excité par un photon
gamma ou une particule énergétique. Les matériaux scintillateurs sont généralement séparés en
deux catégories :

- les scintillateurs organiques (sous forme cristalline, plastique ou en solution liquide)

- et les scintillateurs inorganiques utilisés sous forme de mono-cristaux.

Les premiers, caractérisés par une réponse tres rapide, sont généralement utilisés pour la
spectrométrie; et la détection de neutrons tandis que les seconds, possédant un rendement
lumineux élevé et une meilleure efficacité (densité et nombre atomique Z élevés), sont préferés
pour la spectroscopie gamma.

a) Structure des bandes b) Principe de détection
Energie
électronique B :
ande de conduction
o000 Photon y Revetement opaque
TF 4 . X et réfléchissant Photocathode
i Q) |
¥ Niveau de recombinaison Photons D/Y@“ Anode
— ) - | .
 visibles ou UV Slgual
Photon visible ou UV électrique
vAvaraavad >
¥ Niveau de recombinaison
Photoélectron Electrons
: secondaires
¥
Q00 e ~
Bande de valence Cristal scintillateur ~ Tube photomultiplicateur

FIGURE 1.6 — Principe du scintillateur : structure des bandes et fonctionnement. [28]

Tout comme pour les semi-conducteurs, la théorie des bandes des solides cristallins peut étre
utilisée pour expliquer la scintillation des cristaux inorganiques (Figure 1.6). L'absorption d’un
photon gamma génére un électron primaire trés énergétique et une vacance dans une couche
profonde de la structure électronique. La présence dans le cristal d’'une espéce dite lumines-
cente introduit des niveaux d’énergie dans la bande interdite qui permettent la désexcitation par
I’émission de photons visibles ou ultraviolets. Notons que I'espéce luminescente est générale-
ment un ion dopant dans le cristal (scintillateur extrinseque) comme dans le cas du Nal :Tl ou,
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plus rarement, un constituant du cristal (scintillateuniiseque ou auto-activé) comme dans le

cas du BGO. Pour constituer un systéeme de détection, le cristal scintillateur doit étre couplé a
un dispositif sensible permettant de collecter les photons de scintillation. Ce dispositif, généra-
lement un tube photomultiplicateur (Figure 1.6) ou une photodiode, doit avoir une excellente
sensibilité dans la plage de longueurs d’onde d’émission du scintillateur. Le cristal scintilla-
teur doit étre recouvert d’un revétement réfléchissant les photons de scintillation et empéchant
I'entrée de lumiére extérieure.

| Matériau | Nal :Tl | Csl:TI | BGO | LaCs :Ce|
Dopage 10%Ce
Nombre atomique effectifqs ¢ 51 54 75 59,5
Masse volumique(gcn?) 367 | 451 | 7,13 3,86
Longueur d’atténuatior; » (cm) a 662 keV| 2,5 2,0 1,0 2,4
Pic d’émissiorma{nm) 415 550 505 | 350430
Indice de réfractiom(Amay) 1,85 | 1,79 | 2,15 1,9
Rendement lumineuxph/MeV) 38000 | 64800 | 8200 | 50000
Résolution intrinséquAE/E Oui | Légére| Non Oui
Mobilité des trousy,(cn?/V /s) 59% | 3,8% |11,3%| 1,4%

TABLE 1.3 — Propriétés des principaux (ou nouveaux) scintillateurs inorganiques utilisés en
spectrométrie gamma. [14]

1.3.3 Chaine de mesure : du photon détecté au signal numeérique

Comme il a été vu précédemment, les semi-conducteurs et les scintillateurs se distinguent
par la conversion de I'énergie libérée par le photon gamma incident. Dans un cas comme dans
I'autre, il s'agit de collecter, au moyen d’'une haute tension, une quantité de charges électriques
proportionnelle a I'énergie déposée par le photon. La Figure 1.7 présente la chaine de traitement
de ce signal dans le cas d’'un spectrometre semi-conducteur de type HPGe. Comme l'indique
la figure, le cristal de germanium peut étre assimilé a une diode du point de vue électrique : il
s’agit en effet d’une jonction PIN polarisée en inverse, caractérisée comme toute autre diode par
un courant de fuite, une résistance, etc. Notons que le fonctionnement de la chaine de détection
pour un scintillateur est tout a fait similaire a celui présenté a la Figure 1.7.
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FIGURE 1.7 — Schéma de la chaine électronique et traitement du signal pour un spectrometre
gamma de type HPGe. [45]

Les porteurs de charge sont collectés par un préamplificateur de charge dont les fonctions
essentielles sont la conversion de la charge en tension électrique, I'amplification du signal et sa
mise en forme. Lamplitude du signal en tension généré en sortie du préamplificateur est donné
par :

Vout = é = éI\ENLe: (1.14)

Ou Cr (en Farad) est la capacité de contre-réactio® €en Coulombs) la quantité de
charges libérées par le semi-conducteur ou le photomultiplicateur (voire la photodiode) dans
le cas d’un scintillateur. Le niveau de sensibilité sur la tension de sortie du préamplificateur va-
rie généralement de@1 a 10nV/keV. Le niveau de bruit généré varie quant a lui d&eV a
1keV selon que le préamplificateur est refroidi ou non. Le préamplificateur de charge constitue
un élément important dans la chaine de détection car il conditionne généralement les perfor-
mances de I'ensemble. Outre le bruit, les parametres de linéarité et de stabilité (en fonction de
la température) sont importants. Le signal en tension est ensuite traité par I'amplificateur princi-
pal (ou amplificateur de mise en forme) ou il est mis en forme et amplifié de maniere a optimiser
le rapportS/B. La mise en forme du signal se fait avec au minimum une différenciation et une
intégration et résulte en une impulsion courte en comparaison au temps de descente du pré-
amplificateur. Lamplificateur doit répondre aux mémes exigences que celles requises pour le
préamplificateur en ce qui concerne le bruit, la linéarité et la stabilité. L'analyse de I'ampli-
tude de I'impulsion est effectuée par un analyseur multicanaux. Le choix du nombre de canaux
nécessaire pour I'acquisition dépend de la résolution du détecteur et de la plage d’énergie que
I'on désire analyser. Pour un détecteur de germanium, la haute résolution en énergie requiert
généralement un codage sur 13 bits (8192 canaux) ou 14 bits (16384 canaux) pour couvrir une
plage de 0 a 8 MeV. Associé a I'analyseur, un processeur (PC d’acquisition) enregistre I'événe-
ment en incrémentant le canal correspondant. Le spectre ainsi collecté est analysé directement
(acquisition en laboratoire) ou subit une phase de compression et de transmission (mesure en or-
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bite). Il s’agit pour l'utilisateur de calibrer le spectre @mergie (conversion canal-énergie), soit

a partir de raies présentes dans le spectre, soit a partir d’'une loi de calibration préétablie. Notons
enfin qu’a c6té de la chaine qui vient d’étre décrite, il existe une série de mesures permettant
de contrdler les performances du détecteur. Dans le cas d’'un détecteur de germanium, il s’agit
en particulier de mesurer la température et le courant de fuite de la diode afin d’étalonner la
réponse de la chaine électronique en générant un signal test simulant une impulsion provenant
du semi-conducteur

1.4 Caractérisation des performances d’'un spectrometre

La qualité d’'un spectrométre gamma est liée a sa capacité d’'une part a détecter des raies
parfois peu intenses (critere d'efficacité) et d’autre part a les distinguer entre elles (critere de
résolution). Cette section présente les différents critéres généralement utilisés pour caractériser
et comparer les performances des spectromeétres.

1.4.1 Reéponse d’'un détecteur a une source ponctuelle mono-énergétique

La Figure 1.8 illustre la réponse simulée d’'un spectrometre semi-conducteur a base de ger-
manium ultra-pur (ou HPGe pour High-Purity Germanium) dans le cas d’'une source de rayons
ponctuelle et mono-énergétique de 4 MeV. La géométrie de simulation (dimension du détecteur
et position de la source) est présentée sur la partie gauche de la figure. Le spectre illustré re-
présente le nombre de coups collectés par canal en fonction de I'énergie, la largeur des canaux
étant de 1 keV. Pour étre vraiment représentatif d'une mesure expérimentale, le spectre simulé
devrait prendre en compte I'effet de résolution (élargissement des pics).
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FIGURE 1.8 — Spectre simulé pour un détecteur HPGe coaxial de 6 cm de hauteur et de diamétre,
exposé a une source ponctuelle de photons gamma de 4 MeV.

Plusieurs structures particuliéres peuvent étre observées dans le spectre et correspondent a
une combinaison des trois processus d’interaction décrits a la section 1.2 (effet photoélectrique,
diffusion Compton et production de paire) :

- Le pic de pleine énergie a I'énerdiippe = E, est la signature des photons ayant déposé
totalement leur énergie dans la partie sensible du détecteur, soit par effet photoélectrique, soit
par une combinaison des trois processus.

- Le continuum Compton correspond aux photons ayant déposé partiellement leur énergie
dans le détecteur via une diffusion Compton. Ce continuum s’étend de 0 keV a une énergie
maximale, appelée front Compton, correspondant a la rétrodiffusion du photon (angle de diffu-
sion6 = 180) :

2.Ey.Me.C?

E, ———— 1.15
T 2.E, +mec? (1.19)

Erc =

-Les pics de premier et second échappements, positionnés respectivement aux énergies
Epie = E, —511keV et Eppe = E, — 102XKeV , correspondent au cas ou le photon primaire
a subi une matérialisation en une paire électron-positron. Etant donné leur faible parcours, les
deux particules sont arrétées dans la matiere du détecteur, déposant leur énergie cinétique. L'an-
nihilation du positron qui s’ensuit donne naissance a deux photons de 511 keV pouvant étre
collectés ou non. Le dépot total d’énergie dans le détecteur sera respectivemenEggal a
E, —511keV ou E, —102XKeV si les deux photons sont collectés, si un seul est collecté ou si
aucun des deux n’est collecté.

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : 16 GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



1.4 Performances d’un spectromeétre Chapitre : 1 Généralitésur la spectrométrie gamma

-Le pic d’annihilation des positrons, positionné a une éiedfg= 511keV, correspond a la
détection d’un photon provenant de I'annihilation d’'un positron dans un élément autre que la
téte de détection, comme la capsule entourant le cristal, etc.

1.4.2 Efficacité de détection
Cas d’'une source ponctuelle a distance finie

L'efficacité absolue d’'un détecteur, notée est le rapport du nombre de coups mesurés
dans le pic de pleine énergidg, au nombre total de photons émis depuis la source en direction
du détecteurNy. Cette efficacité absolue varie en fonction de I'énergie et peut étre exprimée
comme sulit : N AN

S -Ns
e(E)= N_Y = 7ly-Qd-At (1.16)

Ou Qg est I'angle solide du déetecteur vu depuis la sourde @n photons/s) est l'intensité

de la source, liée a l'activité A (en Becquerel) et au rendement Y (en %) par la relation :

l, =AY, (1.17)

La notion d’efficacité absolue, définie par rapport au pic de pleine énergie, peut étre éten-
due aux autres structures observées dans le spectre. Les efficacités totale, du pic de premier
échappement et du pic de second échappement sont ainsi définies respectivement comme le
rapport du nombre total de coups, du nombre de coups dans le pic de premier échappement et
du nombre de coups dans le pic de second échappement au nombre de photons incidents sur le
détecteur. La Figure 1.9 illustre la variation de ces efficacités en fonction de I'énergie pour un
HPGe coaxial de 60 mm de diametre et de hauteur dans sa capsule d’aluminium.

Il est également d’'usage de définir I'efficacité relative d’un détecteur, aiéen, définie
par rapport a I'efficacité absolue d’'un détecteurNtd : T1 cylindrique de 3 pouces (76 mm
x 76 mm) et mesurée dans des conditions bien précises : source ponctuelle placée sur I'axe de
symétrie du détecteur et & 25 cm de celui-ci. L'efficacité relative a une énergi8eV est
alors donnée par :

_ Ns
e eoco ATTALL, 2,103

(1.18)

1.4.3 Résolution en énergie

La résolution en énergie mesure la capacité d’'un détecteur a séparer les raies dans le spectre.
La résolution FWHMBE (exprimée en keV), est la pleine largeur du pic mesurée a mi-hauteur
(Figure 1.9).
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FIGURE 1.9 —: Définition de la résolution pour un pic parfaitement gaussien

Dans le cas idéal, la forme du pic est parfaitement gaussienne, et la résolution est liée a
I'écart-typed(E) de la distribution par la relation

5(E) = V8In2.0¢ (1.19)

Notons qu'il est d'usage de définir une résolution relative R (exprimée en %) comme étant
le rapport de la résolution "FWHM” & I'énergie du pic :

RE)=-—— (1.20)

Tout comme l'efficacité, la résolutiod(E) varie avec I'énergie des photons gamma. Que
ce soit pour les scintillateurs ou les semi-conducteurs, la résolution est la somme de plusieurs
contributions comme la fluctuation statistique, le bruit de I'électronique, la dispersion dans la
collecte des charges (semi-conducteur) ou des photons (scintillateur), etc.
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CHAPITRE I

M ATERIELS ET METHODES

Ce chapitre est consacré a la description du matériel utiasé notre travail (spectrometre
gamma ou chaine de mesure, le logiciel de spectrométrie utilisé et méme les échantillons) d’'une
part, et d’autre part a la présentation des méthodes d’analyse. Cette partie est nécessaire a la
compréhension de toutes les étapes respectées pendant I'expérience, car I'expérimentateur doit
étre a méme de palier aux difficultés simples survenues lors d’'une analyse ou méme de vérifier
dans la mesure du possible par calcul ses résultats.

2.1 Description du matériel

2.1.1 Présentation du site

Les prélévements ont été faits sur les sites des campus | et Il de I'Université de Douala-
Cameroun, (04° 03'14.8” - 04° 03'29.7” N and 09° 44°00.1” - 09° 44°45.2” W). Ces deux sites
faisant I'objet de notre étude sont situés dans la zone de Douala-Bassa, zone constituée de roches
sédimentaires formées depuis le tertiaire et le quaternaire (Figure 2.1). Les roches sédimentaires
trouvées dans la zone de Douala-Bassa (en dehors du bassin de Douala) sont pauvres en sable ef
en gres et sont en toute saison lessivées progressivement par érosion du calcaire et des schistes
constituant la majeure partie des sols du site. Les sols de la zone ont une coloration qui varie du
jaune au brun (marron). [6]
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Site d’étude

Cameroun

2

Tartiary to Quaternary sediments
o

™ River Wouri

FIGURE 2.1 — Zone d’étude

Deux échantillons

FIGURE 2.2 — Extension du site du campus 2 ou onze des dix-huit échantillons ont été prélevé
(Source : http ://www.univ-douala.com).
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2.1.2 Mode de prélevement

Les dix-huit (18) échantillons faisant I'objet de notre étude ont été prélevé au hasard sur les
deux campus de I'Université de Douala (sept (07) prélevements au sein du campus 1 ESSEC
situé a Ange-Raphaél et onze (11) au sein du campus 2; de la Faculté des Siences de I'EN-
SET (Ecole Normale Supérieur d’Enseignement Technique de Douala) et de I'IUT (Institut
Universitaire de Technologie) localisé a Ndong-Bong Douala-Bassa . Les pentes et les surfaces
verticales ont été raclées pour enlever les sols neufs, ceci dans le but de minimiser les effets
de contamination (migration, interférences) dus au sol barbouillé. Chaque échantillon final des
dix-huit est un mélange de cinq prélevements sur un site de 2.5m x 2.5m séparé I'un de l'autre
de 300 m pour s’assurer une bonne étude du site et pour observer la variation de la radioac-
tivité terrestre locale. Chaque point de prélevement a été marqué a l'aide d’'un GPS (“global
positioning system®) (voir Tableau 2.1).

sites . \No Latitude Longitude
prélévement
uDo01 04°03'20.8'"N 09°43'57.6"W
UD02 04°03'25.1"N 09°44'00.1"W
UD03 04°0322.6'"N 09°44'07.1"W
Campus 1 UD04 04°03'19.7"N 09°44'04.1"W
uDos 04°03'17.2"N 09°44'02.9"W
UDo06 04°03'14.8'"N 09°44'08.0"W
uDo7 04°03'16.7"N 09°44'11.0"W
UDO08 04°03'29.7"N 09°44'26.5"W
UD09 04°03'31.0'"N 09°44'30.3"W
UD10 04°03'22.0"N 09°44'30.0"W
UD11 04°03'25.1"N 09°44'36.8"W
UD12 04°03'21.5"N 09°44'39.0"W
Campus 2 UD13 04°03'16.5"N 09°44'39 8"W
UD14 04°03'18.4"N 09°44'37.5"W
uD135 04°03'16.8'"N 09°44'35.5"W
UD16 04°03'24.9"N 09°44'42.2"W
uD17 04°0321.2"N 09°44'452"W
DU18 04°03'18.2"N 09°44'42.7"W

TABLE 2.1 — Coordonnées géographiques des différents échantillons.

Quatre prises sont faites au sommet d’'un carré de 2.5 m de coté et une au centre du carré
(voir Figure 2.3). Ces cing prélevements formant un échantillon sont pris a environ 20 cm de
profondeur et emballés dans un sac en polyéthyléne pour éviter la contamination. Les différents
échantillons sont transmis au laboratoire pour la préparation.
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2.5m 2.5m

300m

F' N
v

2 5m 2.5m

Formation de I'échantillon principal a partir
de cing échantillons sur un site de 9.82 m?

FIGURE 2.3 — Mode de prélevement d’'un échantillon sur un site. Tous les cing points de méme
dimension sont les prélevements qui constitueront I'échantillon : point de diametre plus grand.

La méthode d’échantillonnage

Lorsqu’on souhaite effectuer un sondage ou une enquéte sur un ensemble, il n’est pas tou-
jours possible ou souhaitable d’interroger chaque élément de I'ensemble. Il est tout de méme
possible d’en apprendre plus a propos de tout le systeme, notamment en créant des échan-
tillons. Il existe plusieurs méthodes d’échantillonnage aléatoires : aléatoire simple, stratifié et
par grappes. Ces méthodes permettent de juger objectivement la valeur des estimations. Nous
avons choisie la méthode d’échantillonnage aléatoire simple. L'échantillonnage aléatoire simple
est une méthode pour laquelle tous les échantillons possibles (de méme taille) ont la méme pro-
babilité d’étre choisis et tous les éléments du systéme ont une chance égale de faire partie de
I’échantillon. Il existe aussi la méthode de pondération ou I'on suppose que pour chaque valeur
de la variable aléatoine on peut calculer la densité de probabifité).

2.1.3 Préparation des échantillons

Nos échantillons avec lesquels on a fait 'analyse se trouvant a I'état rocheux (terre gra-
nuleuse) et informe, afin de faire analyser qualitativement et quantitativement des échantillons
avec suffisamment de précision, il faut les transformer en poudre. Une fois au laboratoire, ils
sont séchés en une semaine a I'air puis a 105°C pendant 24 heures. Tous les échantillons secs
sont moulus et transformer a I'état poudre. Une fois cette étape terminée, ces échantillons sont
mis dans des capsules en polyéthyléne de forme cylindrique 360 ml pour maintenir I'équilibre
radioactif entre le radoff®Rnet ses fils. lls sont enfin conservés pour une période de 32 jours
pour atteindre I'équilibre séculaire.
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C’est quoi I'équilibre séculaire ?

En physique nucléaire, I'équilibre séculaire est une situation ou la quantité d’'un radio-
isotope reste constante du fait que son taux de production (dQ, par exemple a la désintégration
d’un isotope-parent) est égal a son taux de désintégration.

Péres Radionucléides descendants en équilibre
226Ra 222Rn 218P0 214Pb 214Bi 214P0 ZIOPb 210Bi 214PO

B2Thsec *Ra, **Ac, *2°Th, *'Ra, ’Rn, 2'6Po, **Pb, #!“Bi, ***TL, **Po

TABLE 2.2 — Equilibres séculaires a considérés (Source :http ://www.phy_nucléaire.com)

Quand la période (T) du « pére » est tres nettement supérieure a celle des fils, les activités
des différents fils se mettent a I'équilibre avec celle du pére. L'équilibre séculaire, est atteint
apres un temps égal a environ 10 fois la période du fils dont la période est la plus longue d’ou
la nécessité dans notre cas d’attendre 30 jours avant de commencer I'acquisition. Cela peut
facilement se comprendre a travers la Figure 2.4.

15

Ra-276, Th-230, Rn-222, etc...

Activités rapportées & celles de U238
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FIGURE 2.4 — Equilibres séculaires 88U avec ses « fils »

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : 23 GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



2.1 Description du matériel Chapitre 2 : Matériels et méthodes

2.1.4 Spectrométrie gamma
2.1.4.1 Description du systéeme d’acquisition

La chaine d’acquisition est composée de cing parties (voir Figure 2.5) :

- le détecteur a proprement parler (dont la partie sensible est un cristal de germanium),
- un préamplificateur pour la minimisation du bruit,

- un amplificateur,

- un convertisseur analogigue-numérique (ADC)

- un analyseur multicanaux (MCA).

Détecteur

A
Préamplificateur K
Amplificateur /\

Convertisseur analogique-numerique

A

Analyseur multi-canaux

FIGURE 2.5 - Schéma de principe de 'ensemble de détection. Les courbes représentent la forme
du signal a la sortie du préamplificateur et de I'amplificateur. [37]

L'ensemble de détection permet de mesurer un signal issu de I'interaction des rayonnements
ionisants avec le cristal de germanium, de I'amplifier et de le mettre en forme en vue d’'une ana-
lyse ultérieure. Mais avant, le photon qui entre dans le milieu sensible du détecteur n’ionise pas
directement la matiére, plutét il transmet partiellement ou totalement son énergie aux particules
chargées (électron, alpha) qui ionisent la matiere du milieu détecteur.

- Le cristal

Nous avions utilisé un détecteur plan Germanium hyper-pur (BE6530) manufacturé par les
sociétés Canberra (voir Figure 2.6). Le cristal est soumis a une tension inverse créant un champ
électrique a l'intérieur de la zone intrinséque [11]. Lorsqu’un photon arrive a I'intérieur de cette
zone, il interagit avec le germanium en produisant des paires électron-trou. Les porteurs de
charge ainsi crées se déplacent le long des lignes de champ électrique jusqu’aux régions dopées
P et N. Le nombre de paires électron-trou est proportionnel a I'énergie déposée par le photon
incident. Le temps de collection de charge est une fonction de la géométrie du détecteur, de la
haute tension appliquée ainsi que de la nature du cristal. De maniere a améliorer la résolution
du détecteur, celui-ci doit étre refroidi, ce qui diminue l'agitation thermique des porteurs de
charges. Le cristal de germanium a les caractéristiques suivantes. [12]
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“Full Width Half Max”
(FWHM) .
N°du | Surface | Epaisseur | Efficacité Résolution (keV) Dla{geﬂe
T interieur
model | (cm?) | (mm) (%) | ¢énergie | énmergie | , . .
. \ energie a (mm)
59 1 412 ey
keV | keV
BE6330 | 65 30 60 050 | 075 2.00 114 (4.5)

TABLE 2.3 — Caractéristique du cristal de germanium dans le détecteur HPGe CANBERRA
(BE6530). [40]

Il est maintenu par une chemise de cuivre (« holder ») qui sert aussi de contact thermique
pour le refroidissement (€lectrique dans notre laboratoire). Le holder est isolé électriquement
du germanium par un film mince de Mylar (polymére de formule chimiq@F;)n).

FIGURE 2.6 — Détecteur HPGe CANBERRA du laboratoire de Dosimétrie et Radioprotection
de 'ANRP.

- Le préamplificateur et 'amplificateur

Pour diminuer le bruit électronique, le préamplificateur doit étre placé le plus pres possible
du détecteur et il est solidaire du cryostat. Le préamplificateur est isolé de la haute tension par
une capacité.

Le signal a I'entrée du préamplificateur n’est pas forcément proportionnel a I'énergie dépo-
sée dans le cristal. Par contre I'intégrale de ce signal est égale a la charge collectée qui dépend
de I'énergie déposée. C’est pourquoi, dans la plupart des applications spectrométriques sont uti-
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lisés des préamplificateurs « sensibles a la charge ». ltglagi montage intégrateur dont le
signal de sortie est proportionnel a la charge en entrée de celui-ci et indépendant de la capacité
du détecteur. Le temps de montée du signal de sortie est relié au temps de collection de charge
alors que le temps de descente lui ne dépend que de la constante de tefR@sdu montage
intégrateur. Le temps de montée peut varier de quelques ns a quesqliesemps de descente
est en genéral fixé a 58 Ceci signifie que I'on a un temps de montée rapide et un temps de
descente beaucoup plus lent.

L'amplificateur réalise deux taches essentielles : la mise en forme du signal et son amplifica-
tion. Il s’agit de filtrer le signal de maniére a avoir le meilleur rapport signal sur bruit. Le signal
de sortie du préamplificateur étant assez lent, avant qu’il atteigne zéro volt, il est possible qu’un
autre signal arrive. Pour éviter ceci, le signal de sortie du préamplificateur est différencié pour
éliminer la composante lente. Cela a pour effet de préserver uniguement I'information relative
aux caractéristiques du détecteur contenue dans la constante de temps du signal montant. En-
suite, le signal est intégré pour réduire le bruit et on obtient un signal quasiment gaussien [13].
La largeur a mi-hauteur de la gaussienne obtenue s’exprime en terme de constante de temps que
I'on peut régler. Si elle est choisie trop courte, le bruit est amplifié, si elle est trop longue, on
peut assister a 'empilement de deux signaux électriques. En général, la constante de temps est
choisie de 3 a 30s suivant le type de détecteur.

- Le convertisseur analogigue-numérique et I'analyseur multicanaux

A la sortie de I'amplificateur, on a un signal continu. Pour I'acquisition, il est préférable
de travailler avec des grandeurs discrétes, c’est-a-dire qui ne peuvent prendre qu’un ensemble
fini de valeurs. C’est pourquoi on utilise un convertisseur analogique-numerique (ADC), qui
transforme I'amplitude du signal électrique fourni par I'amplificateur en un nombre qui est
alors proportionnel a I'énergie déposée dans le cristal. Cette opération nécessite entre 0,8 et 6
us. La sortie de 'ADC est enregistréee dans une mémoire qui possede autant d'adresses que le
maximum de numeéro de canaux servant a découper le spectre final [13]. Il y a au total 8192
canaux disponibles pour I'acquisition.

L'analyseur multicanaux sert a collecter et enregistrer les événements issus de 'ADC en
les classant. Dés gu’un signal a été analysé par 'ADC, I'adresse mémoire dans laquelle il a
été enregistré est bloquée et son contenu est incrémenté d’'un coup. Cela permet d’obtenir un
histogramme en temps réel dans lequel I'énergie déposée dans le cristal est reliée au numéro de
canal (plus I'énergie est élevée, plus le numéro de canal est grand) et le nombre de coups dans
un canal donné est proportionnel au nombre de photons ayant déposé la méme énergie dans le
cristal. Cette opération nécessite entre 1,5,e2.3
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FIGURE 2.7 —a) NIM (haute tension+MCA) vue avant. b) vue arriére. module électronique d’'un
spectrometre gamma.

Avant de commencer lI'analyse de nos échantillons, nous étalonnons notre spectrométre afin
de nous rassurer que les énergies que nous obtiendrons apres I'analyse seront bien celles qui
refletent la réalité (marge d’erreurs bien réduite, haute, moyenne ou basse énergies).

2.2 Méthodes utilisées pour obtenir les résultats.

2.2.1 Calibration de la chaine de mesure
- Calibration en énergie :

Pour avoir une bonne analyse qualitative, il faut bien calibrer en énergie notre chaine
de spectrométrie gamma, pour cela on a utilisé les sources radioactives de t&6isat de
cobalt®“Co.

La résolution de notre détecteur au germanium CANBERRA (BE6530) est resumée dans la
Table 2.4 suivante :

SFe 5Co 60Co
Résolution en énergie[0.5 keV, 5.9 keV]| [0.75 keV, 122 keV]| [2.2 keV, 1332]

TABLE 2.4 — Résolution de notre détecteur au germanium CANBERRA (BE6530) [40].

La droite de calibration en énergie de la chaine de mesure est donnée par la Figure 2.8
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FIGURE 2.8 — Courbe de calibration en énergie

L'énergie dépend du nombre de canaux par une relation linéaire :

E, =Ay+A.CN (2.1)
OuE, représente I'énergie en ke@N est le numeéro du canal; et Ag sont des constantes
dépendant de la géométrie choisie.
-Calibration en efficacité :

La calibration en efficacité de la chaine de mesure est faite a partir du calcul de I'efficacité
absolue de chaque rayonnement gamma émis tel que (voir Figure 2.9) :

Eabs = ||\I\|de't (2.2)
emis
Avec .
cabs . L'efficacité absolue calculée de la source radioactive.
Nget : Le nombre des rayonnements détectés.
Nemis: Le nombre de rayons gammas émis par la source radioactive.
Cette courbe de calibration obéit a I'équation suivante :
Ing = ag+ ay.(INEy)* + a.(INEy)? + ag.(INEy) + ay.(INE))* + ... (2.3)
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FIGURE 2.9 — Courbe d’étalonnage en efficacité

2.2.2 Analyse du spectre
2.2.2.1 Mesure qualitative des échantillons

Apres avoir réglé notre chaine de mesure et avoir choisi les meilleurs paramétres de la
chaine, nous avons commencé les mesures qualitatives de chaque échantillon. Chaque échan-
tillon est analysé dans le spectrométre pendant une durée de 86400 s (24 heures). A la fin de
cette étape, I'analyse qualitative consiste a déterminer I'activité spécifique en becquerel par ki-
logramme Bg.kg 1) de chaque radionucléide. Ces calculs se font indépendamment pour chaque
échantillon et pour le bruit de font a I'aide du logiciel Genie-2000 version 3.2 avec l'introduc-
tion ou pas du “cascade summing “ ou I'effet de cascade.

2.2.2.2 Qu'est ce que Le “cascade summing “ ou I'effet de cascade ?

En 1972-1975, Andreev et Mc Callum ont soulevé le probléme, ils ont proposé une méthode
numérigue nécessitant la connaissance de pic-plein d’énergie ("full-energy peak FEP”) I'effica-
cité et I'efficacité totale. Probleme : Dans de nombreux cas, au cours d’'une désintégration, la
désexcitation d’'un noyau se fait par paliers : par exemple, le noyau revient a I'état fondamental
en émettant successivement deux photons d’énérget E;. En général, le temps de vie des
niveaux excités étant tres court (de I'ordre de la nanoseconde), tout se passe alors comme si le
détecteur ne « voyait » qu'un seul photon d’énergie comprise entre « EpteE,. On peut
alors distinguer plusieurs cas de figures :

- Si le premier photon est absorbé totalement dans le cristal et que le deuxiéme n’interagit
pas du tout avec le cristal, il apparait un coup dans le photopic a I'érergie

- Si le deuxieme photon est absorbé totalement mais que le premier n’a pas interagi avec le
cristal, cela génére une impulsion dans le photopic a I'éné&tgie

- Si un photon est entierement absorbé et I'autre partiellement, 'incrémentation du comp-
tage se fera dans un canal quelconque et il y a une perte de comptage dans le photopic corres-
pondant a I'absorption compléte du photon.

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : 29 GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



2.2 Méthodes utilisées pour obtenir les résultats. Chapitre2 : Matériels et méthodes

- Enfin, si les deux photons sont completement absorbés paistalccela produit un pic
a une énergie égale a la somme des énergies de chacun des deux photons. On qualifie ce pic
de pic « somme ». Il en résulte un déficit de comptage dans les deux photopics; I'équivalent
de ce déficit se retrouvant partiellement dans le pic somme. Pour une source ponctuelle et un
schéma simple de décroissance a deux niveaux excités, les corrections pour les aires des pics
correspondant aux énergies, E,, etEz sont :

A
Z+ 1Y
FIGURE 2.10 — Schéma simple de décroissance a deux niveaux excités : Effet de cascade.

1

Ci=—
LT 1o Poen

(2.4)
B 1
1-Py.em1
1

1+ 'Ll Ep1€p2
ly2" ép3

G (2.5)

Cs

(2.6)
.P]_2

Rjest la probabilité conditionnelle pour émettre simultanényert ;. ep; est I'efficacité
du pic de pleine énergiE;. €1; est l'efficacité totale d’énergig; [http ://www.nucleide.org]
Dans ces cas, les facteurs de correction peuvent atteindre quelques 10%.

Exemple : 1e59Co est émetteur gamma avec deux photons gamma d’énergies respectives
E 1 =1.17MeVetE,» = 1.33MeV . Les deux photons étant émis au méme moment, sans tenir
compte du “cascade summing"“ la probabilité pour le détecteur de compter un seul coup avec
une énergi€, = 2.5MeV est élevee. En prenant en compte le “cascade summing“ on compte
ainsi séparément les deux photons d’énergies différentes chacun seul dans son photopic. Il faut
bien faire la différence avec I'effet de matrice ou auto-atténuatimnavec Le rapport d’em-
branchement [36] (qui, dans notre cas, correspond a la probabilité pour qu'une désintégration
du noyau considéré soit suivie de I'émission d’'un photon gamma d’'une énergie donnée). Le
rapport d’'embranchement est une grandeur sans dimension comprise entre 0 et 1, mais qui peut
étre exprimé en « pour 100 désintégrations » d’un radioélément. Par exemple, sur 100 désinté-

1. lorsqu’on dispose d’un échantillon radioactif de dimensinon négligeables, un certain nombre de photons
émis dans I'échantillon peuvent interagir avec la matrice de I'échantillon lui-méme en perdant une partie ou la
totalité de leur énergie. Cela a comme conséquence la diminution du comptage dans le photopic.
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grations de noyaux d€’Cs, 85 seulement donnent lieu & I'émission d’un photon de 662 keV :
r=0,85.

2.2.3 Présentation du logiciel Génie-2000

Le logiciel de spectrométrie Genie-2000 propose, dans un environnement convivial, I'acqui-
sition, la visualisation et I'analyse de données spectrométriques sur les ordinateurs PC. |l permet
de contrdler plusieurs détecteurs de fagcon indépendante et se connecte en réseau aisément. Sor
fonctionnement par fenétres le rend trés convivial et de nombreux programmes exécutables
d’utilisation simples peuvent y étres ajoutés. [http ://www.canberra.com]. Avec Génie-2000 les
programmes d’acquisition et d’analyse sont fortement liés et intégrés, fournissant ainsi une in-
terface conviviale et un contréle puissant des applications. Grace aux multiples fenétres, les
spectres et les résultats d’analyses peuvent étre facilement repositionnés sur I'écran, permet-
tant ainsi d’effectuer des comparaisons rapides. La compatibilité des formats de fichiers, des
algorithmes d’analyses et les capacités réseau permettent a toute la famille Génie de s’intégrer
facilement a une large gamme de plate-forme. Il permet de visualiser en temps réel la sortie de
I'analyseur multicanaux, a savoir un spectre (voir Figure 2.11) avec en abscisse le numéro de
canal (ou I'énergie) et en ordonnée le nombre de coups dans ce canal. De maniere a pouvoir
identifier les désintégrations radioactives mises en jeu, le spectre doit étre étalonné en énergie.
Cela consiste a établir une relation polynémiale entre le numéro de canal et I'énergie déposée
dans le cristal. Le spectre obtenu est alors un ensemble de pics distribués en énergie se rajoutant
a un fond.

3000
2500 A

2000 A

1500 A

Nombre de coups

1000 4

|..|.MI.] 1.4

W

o 200 400 600 800 1000 1200 1400

o | 4_'1 l

Energie (keV)

FIGURE 2.11 — exemple de spectre de radioactivité naturelle obtenu aprés plusieurs jours de
comptage
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L'énergie du pic correspond a I'énergie du photon incideatgai permet d’identifier le
radioélément émetteur gamma. L'énergie est proportionnelle au nombre de canaux. Les pics
sont en réalité des gaussiennes dont la largeur a mi-hauteur varie avec I'énergie. Ceci étant di
a une déformation par le détecteur. La surface des pics est alors proportionnelle a I'activité. De
maniere a évaluer l'activité de I'échantillon, il faut pouvoir, pour chacun des pics localiser le
centre du pic ainsi que les limites de celui-ci; la surface du pic sera calculée entre ces limites (Il
est nécessaire d’'avoir effectué au préalable un étalonnage en résolution du spectre (la résolution
entrant de maniere indirecte dans le calcul de la surface des pics). Celui-ci consiste a faire
une correspondance entre la résolution et I'énergie avec une relation dont la forme dépend du
logiciel utilisé : dans Genie-2000 la résolution augmente comme la racine carrée de I'énergie.

L'étalonnage en énergie et I'étalonnage en résolution se font en une seule étape mais il existe
plusieurs méthodes pour le réaliser :

- en visualisant le spectre a étalonner, il faut placer le curseur sur le sommet d’un pic. Le
logiciel calcul automatiquement le centre du pic et la résolution en canaux. Il faut alors rentrer
la correspondance en énergie

- sur le spectre, il faut placer des marqueurs qui entourent le pic servant a I'étalonnage.
Comme précédemment, le logiciel calcule le centre du pic et sa résolution en canaux et il faut
entrer I'énergie correspondante du pic.

- ily a aussi la possibilité de faire une recherche automatique de pics. Le logiciel fournit une
liste de pics avec leur centre et leur résolution exprimés en canaux. Il faut indiquer I'énergie de
chacun des pics.

L'analyse de spectres, c’est-a-dire le calcul de la surface des pics ne peut étre possible que si
I'étalonnage en énergie et en résolution a été fait. Une fois ceci effectué, I'analyse sort une liste
de pics avec leurs surfaces respectives. Il est possible au logiciel d’identifier le radioélément
responsable d’un pic en comparant avec des tables et de calculer directement l'activité. Cela
nécessite d’avoir réalisé un étalonnage en efficacité. Le programme d’analyse des spectres suit
le schéma suivant :
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Algorithme 2.1 algorithme de traitement du logiciel Génie-2000

Tpé_r@
e e
"--u_._____-—-_._,_,_:—'—

Spectres

F

Fichier d'entré

h 4
Calibration en energie

Memoire de calibration

F

Recherche de pics

'

Analyse des pics

'

Identification des radionucléides Librairie nucléaire -+

¥

Parameétres de forme |«

3
Confirmation des radicnucléides

¥
Résolution d'interférence

'

Calcul d"activité - Efficacité du détecteur |4

v

Résultats

Les étapes suivies pendant I'analyse sont :

- le chargement du fichier d’entré. Cette étape est la premiére puisque c’est a partir de la
gu’on introduit I'échantillon a analyser.

- La calibration en énergie (et en efficacité) : elle détermine si I'on travaille en haute ou
basse énergie.

- Larecherche des pics

- L'analyse des pics

- Identification des radionucléides : apres la recherche et 'analyse des pics, une tentative
d’identification des radionucléides est lancée. Durant cette étape différents radionucléides sont
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proposeés en attendant I'étape suivante.

- Confirmation des radionucléides,

- Résolution d’interférences : il y a séparation des pics noyés. Cette étape exige une bonne
résolution du détecteur.

- Le calcul d’activité : étape essentielle pour I'obtention et l'interprétation des résultats
finaux. Intervient I'efficacité du détecteur.

- Les résultats sont affichés a I'écran d’un PC.

2.3 Calcul d’activités

Nous ne pouvons pas déterminer directement I'activité de la source a partir de la seule
mesure d’'un photopic. Il est donc nécessaire d’évaluer une « efficacité » de comptage. On
distingue deux types d’efficacité : I'efficacité absotyet I'efficacité globale. On peut définir

I'efficacité absolue par le rapport :
No

&

Avec : Np le nombre total de coups qui seraient comptés dans un photopic donné, avec un
logiciel d’analyse donné, pour un échantillon idéal, homogéene et sans maigitnombre
total de photons monoénergétiques émis par la source pendant la mémaAtdioite

N = r.A.At (2.8)

r étant le rapport d’embranchementiefactivite.

No
T rAA
L'efficacité absolue dépend de la géométrie du détecteur, de ses caractéristiques physiques ainsi
que celles du conteneur de la source, de la géométrie de la source, de I'énergie des photons

€ (2.9)

émis, mais elle est indépendante de la nature de la source. L'étalonnage en efficacité peut étre
réalisé par différentes méthodes. Il peut étre fait de maniére entierement expérimentale dans le
seul cas ou les échantillons a mesurer sont rigoureusement identiques aux étalons (géomeétrie,
matrice), et ou I'on recherche le méme radioélément. Dés que I'on a déterminé l'efficacité et
que I'on connaifN(Ei) le nombre total de coups dans le photopic a I'’éneEjieon peut donc
calculer I'activité d’'un radioélément donné, a partir d’'une raie gamma donnée

N
A= — 2.10
At ( )
Avece = y.1n.r.eg ou
- X = m’\llo((EEli)) est le coefficient d’effet de cascad¥(Ei) etant le nombre total de coups dans

le photopic a I'énergi€i pour une raie affectée par des effets de cascablg(&ti) le nombre
total de coups dans le photopic a I'énerBigoour une raie a la méme énergie ne présentant pas
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d’effet de cascade.
-n = Nﬂo est le coefficient d’auto-atténuation des effets de mathcétant le nombre total
de coups effectivement mesuré dans le photopic (avec un logiciel d’analyse donné).
Dans le cas général, il existe plusieurs limitations a un étalonnage expérimental seul :
- toutes les énergies ne sont pas disponibles en sources étalon
- les effets de cascade sont fréquents et leurs effets difficilement quantifiables
- les effets de matrice sont assez variables avec la composition et la densité
Etant donné que nos échantillons sont solides, nous pouvons écrire I'efficacité comme suit

~_nombredecoups
B A t.Py

(2.11)

Ou P, est la probabilité d’émission du photgnComme nous connaissons I'efficacité relative
on utilise la formule suivante pour le calcul de 'activité spécifique d’un échantiiipn

Nr Ny
Agp= —c 2.12
SP= B M (2.12)

Asp est I'activité spécifique de I'échantillon.

ty : temps de mesure bruit de fond.

tc : temps de comptage pour I'échantillon.

M : masse de I'’échantillon.

Ny : nombre de coups pendant la mesure du bruit de fond.

Nt : nombre de coups pendant la mesure de I'échantillon.

Si on tient compte du « cascade summing » et de I'autoabsorption, on a la formule suivante :

Nr _ Ny

tc tb
Acp— —¢ b C 43 2.13
SP= B M CcsCsa [43 (2.13)

Ccs: est un coefficient tenant en compte le « cascade summing »

Csa: est un coefficient d’absorption [38].

Une des méthodes les plus utilisée par les développeurs de ce logiciel est la méthode d’échan-
tillonnage.

Aprés que I'équilibre séculaire [38] ait été atteint erff&J et 32T het les éléments issus
de leur désintégration, les mesures faites en 2013 sur les échantillons de I'Université de Douala
au sain du laboratoire de dosimétrie et radioprotection (Ministere de le Recherche Scientifique
et de l'innovation; Yaoundé) ont données les résultats, pour les radionucléides suscités, que
nous allons commenter dans le chapitre suivant. Nous avions calculé quelques paramétres ra-
diologiques afin d’évaluer le risque du danger des rayonnements ionnisants pour le public des
deux campus.
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2.4 Evaluation des parametres radiologiques

2.4.1 Débit de dose absorbée (DD) dans l'air a 1m.

Une connexion directe entre les concentrations de radioactivité des radionucléides na-
turels et leur exposition est connu comme le débit de dose absorbée dans l'air a 1 métre au-
dessus de la surface du sol. Les concentrations d’activité moyeni€¥Rae de la série’38)

, 22Thet*K (Bgkg™!) dans les échantillons de sol ont été utilisées pour calculer le débit de
dose absorbée en utilisant la formule suivante fournie par "UNSCEAR” [ 7 ] et de la Commis-
sion européenne [ 9]

D(nGyh™ 1) = 0.92Ag,+ 1.1A7H + 0.08A¢ (2.14)

Ou D est le débit de dose absorbéergByh—1; Aga, Arh et Ac sont les concentrations de
I'activité de??®Ra (238U), 22?Th et 40K, respectivement. Les coefficients de dose en unités de
nGyh~1parBakg ! ont été prises a partir du rapport de "UNSCEAR” (2000) [7, 9, 34]

2.4.2 Equivalent de dose effective annuelle.

Le débit de dose absorbée dans l'air a 1 métre au-dessus de la surface du sol ne fournit pas
directement le risque radiologique auquel une personne est exposée [10]. La dose absorbée peut
étre considérée en fonction de I'équivalent de dose efficace annuelle extérieur au rayonnement
gamma terrestre qui est converti a partir de la dose absorbée par la prise en compte de deux
facteurs, a savoir le coefficient de conversion de dose absorbée dans I'air a la dose efficace et le
facteur d’occupation externe. L'équivalent de dose efficace annuelle peut étre estimée a l'aide
de la formule suivante [7, 12] :

AEDE(uSv/an) = D (nGyh™1) x 876(th x 0,2 x 0,7(SvGy 1) x 1073 (2.15)

OuAEDE signifie “annual effective dose equivalent”. Les valeurs de ces parametres utilisés
dans le rapport de "UNSCEAR” (2000) sont d&78vGy ! pour le coefficient de conversion
de la dose absorbée dans I'air en dose efficace recue par les adultes et 0,2 pour le facteur d’oc-
cupation extérieure [7].

2.4.3 Activité équivalente du Radium

En raison de la distribution non uniforme des radionucléides naturels dans les échantillons
de sol, le niveau d’activité réel i#°Ra, 232T h et *°K dans les échantillons peut étre évaluée
au moyen d’un indice radiologiqgue commun appelée activité equivalente de radigg) ;(*
radium equivalent activity“ [11, 13]. C’est I'indice le plus largement utilisé pour évaluer les
risques radiologiques et il peut étre calculé en utilisant I'équation 2.16 proposée par Beretka et
Mathew [11, 13].
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RAq(Bakg 1) = Ara+ 1.43Arh+0.077A¢

ol Ara, ATh €t Ak sont les concentrations de I'activité #Ra, 2%°Th et K enBg kg1,
respectivement. La valeur maximale admissible de I'activité équivalent de radium e30Bgag !
[7, 11]. Cette valeur correspond a une dose efficace de 1,00 mSv pour le public en général et la
dose de 150mGy/an([7, 15].

2.4.4 Parametre de risque externe

En termes de dose, les principaux radionucléides primordiaux3aini, 238U et“%K. La
décroissance des radionucléides naturels présents dans le sol produit un champ de rayonnement
gamma - béta qui traverse I'interface sol-air pour irradier des personnes occupant le milieu am-
biant. Les principaux facteurs qui déterminent le taux d’exposition d’'une personne en particu-
lier sont les concentrations de radionucléides dans le sol, le temps d’exposition. Afin d’évaluer
I'exposition aux rayonnements due aux radionucléides naturels, I'indice de pollution externe
(Paramétre de risque externe ) a été introduit a I'aide d’'un modéle proposé par Krieger (1981)
[7,16]: A A A

Ra Th K
~ 370" 259" 4810 (2.16)

Afin de maintenir le risque négligeable, la valeur du parametre de risque externe ne doit pas

Hex

dépasser la limite de l'unité. La valeur maximalekdg égal a I'unité correspond a la limite
supérieure de I'activité équivalent radiuf@70,00Bg.kg™1) [18, 21]. En plus de lirradiation
externe, le radon et ses produits de courte durée sont aussi dangereux pour les organes de réfé-
rence. Pour tenir compte de cette menace, la concentration maximale admissible?ftRa le

doit étre réduite a la moitié de la limite normgE85008gkg ).
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CHAPITRE I

RESULTATS ET DISCUSSION

Dix-huit (18) échantillons (sept du sol du Campus 1 et onzealuwls Campus 2) ont été
prélevés et analysés avec un détecteur au germanium a large gamme d’énergie (BEGe 6530)
pour repérer les radionucléides naturels. Les échantillons ont été analysés avec la version 3.2
du logiciel Génie-2000 dans lequel tous les facteurs de correction de I'efficacité et des concen-
trations de I'activité ont été intégrés. L'efficacité a été générée en utilisant une méthodologie
“Canberra LabSOCS" qui implique des techniques mathématiques pour le calcul de I'efficacité
d’'un détecteur de germanium pour n'importe quelle géométrie de la source en déterminant le
pic de pleine énergie.

Dans ce chapitre, nous présentons les différents résultats obtenus ainsi que des commen-
taires de ceux-ci.

3.1 Présentation des résultats

Le « cascade summing », la géométrie du détecteur, la géométrie de I'échantillon sont
les facteurs qui sont considérés lors de I'analyse des échantillons et le pic total a été pris en
considération lors de I'étalonnage de I'efficacité du photopic.

3.1.1 Concentration de I'activité spécifique

La détermination de la concentration ¥ se fait directement en utilisant sa raie gamma. I
est a noter qu’ici on a tenu compte que des radionucléides fils (issu d’'un rayonnement gamma)
ayant une forte probabilité d’émission. On obtient ainsi différentes proportions des activités
des différents radio-isotopes pour différents échantillons des deux campus (Figure 3.1 pour le
Campus 1 et Figure 3.2 pour le Campus 2).
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échantillons du Campus 2-Ndong-Bong.
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3.1 Présentation des résultats Chapitre 3 : Résultats et diggsion

3.1.2 Les parametres radiologiques

La Figure 3.3 présente une comparaison entre les valeurs moyennes des concentrations de
I'activité spécifique des radionucléides dans les échantillons de sol prélevées dans les deux cam-
pus de I'Université de Douala.
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FIGURE 3.3 — Concentration de l'activité spécifique moyenne des radionucléides dans les
échantillons de sol prélevés dans les deux campus (Campus 1 et 2)

450 -
- 400 -
o0
=~ M Av. val. Campusl
= 350
e
o 300 - M Av. val. Campus2
c
g . i UNSCEAR (2000)
:
p 200 -
=
2
U= 150 -
‘S
2
o 100 -
P
.S 50 | l
=
§ ol

Ra-226 Th-232 K-40

Radionucléides

FIGURE 3.4 — Comparaison de I'activité spécifique obtenué&®Ra, du 23°Th et du“’K de
I'étude des deux sites avec les valeurs recommandées par “UNSCEAR”
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3.1 Présentation des résultats

Chapitre 3 : Résultats et disssion
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FIGURE 3.5 — Comparaison de I'activité spécifique obtenué#Ra du 23T h et du?°K de
I'étude des deux sites avec les valeurs recommandées par I'AIEA (2003).

Afin de limiter la surexposition aux rayonnements par rapport a la limite d’équivalent de
dose admissible de @0mSyvan et d’évaluer les effets biologiques dus aux rayonnements ion-
nisants, les valeurs moyennes de certains parametres radiologigues ont été estimées. Ces valeurs
moyennes ont été comparées avec les valeurs recommandées par “UNSCEAR (2000)” (Voir Fi-

gure 3.5)
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FIGURE 3.6 — Comparaison des valeurs moyennes des parametres radiologiques obtenus dans

ce travail avec les valeurs de "UNSCEAR” (2000).

La comparaison des activités 8Ra, 232T h, °K dans des échantillons de sol provenant
de I'Université de Douala-Cameroun avec des données provenant d’autres pays sont indiqués

dans le Tableau 3.1
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3.2 Discussion Chapitre 3 : Résultats et discussion

pays activité (Bq/kg) Ref.
26Rq BTh WK

chine (zone de Xiaz- 40.20-442.00 (112.00)  32.60-88.10(71.50) 440.00-913.00(672.00)  [23]

hung)

Botswana 6.10-97.40(34.80) 7.40-110.00(41.80) 33.50-1085.70(432.70)  [27]
Ghana (Accra) 2.40-62.70 3.2-145.7 91.10-1395.90 [24]
Inde (Himwchal 42.09-79.63 (57.34) 52.83-135.75 (82.22) 95.33-160.30 (135.75)  [35]
Pradesh)

Italie (Sud) 57.00-71.00 73.00-87.00 580.00-760.00 [23]
Namibie 4.50-48.00(31.00) 3.00-38.00(32.00) 42.00-1100.00(480.00)  [27]
Nigeria (Lagos) 3.00-43.00 5.00-76.00 40.00-354.00 [29]
Nigeria Delta 11.00-40.00 12.00-40.00 69.00-530.00 [29]

(18.00+3.40) (22.00+4.40) (210.00+49.00)
Cameroun ¥21.99-29.17 (25.48) *59.14-65.89 (65.96) *13.93-70.89 (39.15) Ce

%521 .99-27.68(24.50)  **52.60-78.99 (66.72)  **11.89-80.76 (28.19) travail

TABLE 3.1 — Comparaison des activités spécifiques ganByakg) dans le sol & celle d’autres
pays. *= Campus 1, () = valeurs moyennes , **=Campus 2

3.2 Discussion

3.2.1 Concentration spécifique des Radionucléides dans les 02 Campus

Les valeurs de la concentration d’activité 8Ravarient de 2199+ 0,68 & 2917+
0,87Bg/kg avec une moyenne de 2B8BBq/kg, pour le Campusl. Les valeurs moyennes des
concentrations d’activité d&?T het%°K varient de 5914+ 1,55 a4 6588+ 1.41Bg/kgavec une
valeur moyenne de 696Bg/kget de 1393+ 2,88 & 7089+ 3, 70Bg/kgavec une moyenne de
39,15Bq/kg, respectivement (Voir Annexe : Tableau 1).

Les valeurs des concentrations d’activité’déRa, 23°Th et 40K varient de 2199+ 0,68
a 27,68+ 0,80Bg/kg avec une valeur moyenne de,88Bg/kg, de 5260+ 1,27 a 7899+
1,83Bqg/kg avec une moyenne de 6&Bg/kg et de 1189+ 2,66 a 8076+ 2,80Bg/kg avec
une valeur moyenne de 2ZBBq/kg, respectivement.

Les distributions des concentrations mesurées dans les deux sites étudiés sont présentes sur
les Figure 3.1 et 3.2. Comme représenté sur ces figures, les concentrations de la radioactivité
varient légerement d’'un point a l'autre. Ces variations observées dans les deux sites étudiés
peuvent résulter de la distribution non uniforme des radionucléides présents dans la croQte ter-
restre. Il est généralement considéré que les roches ignées contiennent des niveaux élevés de
radioactivité que les roches sédimentaires. Les régions de I'étude font partie de la région lit-
torale ou est observé le principal bassin sédimentaire du Cameroun [6]. Au vu des resultats
obtenus dans ce travail, nous remarquons que que les valeurs moyennes obtet¥des de
dans les deux endroits sont comparables mais supérieures aux valétiRalet de*°K dans
presque tous les endroits du sol échantillonnés. Cela pourrait étre di a la forte teneur en thorium
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3.2 Discussion Chapitre 3 : Résultats et discussion

présente dans les roches sédimentaires.

Les valeurs moyennes d’activités spécifiqued@Ra, 232T h et *°K obtenus dans les deux
sites étudiés , comme indiqué sur la Figure 3.3, montrent que les valeurs moyennes obtenues de
226Ra, 23?Thet*0K dans les échantillons de sol analysés des deux sites étudiés étaient relative-
ment les mémes a I'exception des valeurs moyenné&deui était Iégérement plus élevée au
campus 1 que dans le campus 2 . La plage de variation similaire observée pour la concentration
de l'activité du??®Ra, 232Th et 9K est due au fait que les deux sites étudiés sont relativement
proche I'un de l'autre et les échantillons de sols prélevés dans les deux sites provenaient de la
méme formation géologique. La Iégerement différence de la valeur moyenne de la concentra-
tion de l'activité de*°K est également due a la distribution irréguliére du potassium contenu
dans les sols étudiés.

Les valeurs moyennes d’activités spécifiques calculéé&e, 23T het*°K dans les deux
sites étudiés ont été comparées aux valeurs recommandées dans le monde entier publié par
"UNSCEAR” [7] comme représentées sur la Figure 3.5. Nous observons que les valeurs obte-
nues dans les deux sites étudiés sont comparativement plus faibles que les valeurs recomman-
dées a travers le monde, & I'exception des valeur&#leh. Les concentrations de I'activité
observée dé°Ra, 232T het*%K dans le présent rapport ont été comparées avec d’autres valeurs
publiées obtenues a partir de la littérature de la radioactivité dans le sol par de nombreux au-
teurs comme présenté dans le Tableau 3.1. Les concentrations de I'activité moyenne obtenue de
226Raet*%K dans les deux sites étudiés sont comparativement inférieures aux valeurs publiées
par d’autres auteurs, a I'exception des valeurs enregistré&¥Rladans la zone de Delta au
Nigeria publiés qui a été relativement faible [29]. Des observations similaires ont été faites pour
le 232T h dont la concentration d’activité a été enregistrée dans ce travail. On peut voir que les
valeurs moyennes de I'activité d8°T h enregistrées dans la présente étude ont été légérement
inférieures que les valeurs publiées enregistrées en Chine (région suspendu Xiaz), au Ghana
(Accra) et en Inde (zone de Himwchal Pradesh ) [ 23, 24, 35 ] et plus élevé que les valeurs
moyennes enregistrées et publiées en Namibie et dans la zone de Delta au Nigeria [ 27, 29].

3.2.2 Parametres radiologiques

L'uniformité en ce qui concerne I'exposition aux rayonnements, est définie en termes d’acti-
vité équivalente de radium pour comparer l'activité spécifique des matériaux géologiques conte-
nus dans différentes quantités €€Ra, 232Th et “OK. Ceci a été calculé et les résultats sont
présentés dans le tableau 2 de I'annexe. On peut voir que les valeurs varient 8éB4j1Kg
a 144 46Bq/kg avec une moyenne de 1BBq/kg pour les échatillons du Campus 1 et de
100,93Bg/kga 141 11Bg/kg, avec une valeur moyenne de 1@8Bq/kg pour les échatillons
du Campus 2. Les valeurs obtenues d’activité équivalente de radium dans le présent travalil
sont comparativement plus petites que la limite de sécurité (BBg|/kg) recommandée par
"UNSCEAR” [7] (Figure 3.5). Les rayonnements ionisants affectent les systémes biologiques
et ils dépendent ainsi des autres facteurs ; de I'heure, du lieu de I'exposition et de la population
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Chapitre 3 : Résultats et discussion

concernée. Dans la plupart des cas, le risque semble étrélphésa I'extérieur qu’a l'inté-

rieur. Comme le montre le tableau 2 de I'annexe, la dose absorbée calculée dans I'air est de
I'ordre de 9095nGy/h a 11577nGy/h avec une moyenne de IBnGy/h dans le Campus 1

et de 8192nGy/h a 11296nGy/h avec un moyenne de 9B3nGy/h dans le Campus 2. La va-

leur du paramétre de risque externe calculée dans la présente étude varie de 0,31 a 0,40 avec
une moyenne de 0,34 et de 0,28 a 0,39 avec une moyenne de 0,33 pour les Campus 1 et 2,
respectivement.
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Conclusion

Ce travail, qui est une premiére étape dans I'établissemams thase de données de ré-
férence de la radioactivité naturelle dans les campus 1 et 2 de I'Université de Douala-Cameroun
nous a permit de nous familiariser a :

- La chaine de spectrométrie gamma a basse énergie (détecteur HPGe de marque CAN-
BERRA modeéle BE6530) et au logiciel d’analyse Génie-2000 version 3.2;

- A une des méthodes d’échantillonnage des échantillons environnementaux (cas du sol) ;

- La préparation et I'analyse des spectres des échantillons;;

- La détermination des concentrations et I'évaluation des parameétres radiologiques.

Dix-huit (18) échantillons de sol ont été prélevés dans les deux Campus de I'Université de
Douala (07 au Campus 1 et 11 au Campus 2). Les échantillons prélevés ont fait I'objet d’ana-
lyse par spectrométrie gamma (technique nucléaire la plus efficace pour I'identification et la
quantification des éléments radioactifs de trés faibles activités) au laboratoire de I’Agence Na-
tionale de Radioprotection du Cameroun en vue de I'évaluation des concentrations spécifiques
des radionucléides naturel&§Ra, 23T h et “K). Dans le souci d’estimer les risques liés a
I'irradiation externe, nous avons calculé quelques paramétres radiologiques : le Débit de dose
absorbée (D) dans I'air a 1m, 'Equivalent de dose effective annuelle, I’Activité équivalente du
Radium et le Paramétres de risque externe .

Les valeurs moyennes de I'activité spécifique obtenue sont : d8R§/kg pour le**°Ra,
65.96Bq/kg pour le 23°Th et de 3915Bq/kg pour le 4K dans le sol du Campus 1 et de
24.50Bq/kg pour le??°Ra, 66.72Bq/kg pour le23°Th et de 28018q/kg pour le*°K dans
le sol du Campus 2. (Voir Tableau 2 de I'annexe). Ces valeurs ont été comparées aux valeurs
internationales recommandées par I'AIEA (voir Figure 3.4).

Les valeurs moyennes de certains parameétres radiologiques évalués ont été comparées aux
valeurs limites publiées par "UNSCEAR”". Les résultats obtenus montrent que la radioactivité
dans les différents échantillons est comparable a ce que I'on mesure habituellement dans les
mémes échantillons a I'échelle mondiale. Tout en restant vigilant sur ces valeurs de doses éle-
vées, le calcul du risque radiologique externe nous donne de croire que la communauté univer-
sitaire est a I'abri du danger des rayonnements ionisants. Certains effets néfastes a long terme
peuvent étre évités par de simples mesures de précaution.
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Annexes

1. Concentrations d’activité dans des échantillons de sol pvenant de I'Uni-
versité de Douala-Cameroun

Les concentrations d’activité dé°Ra, 2°Thet*°K dans des échantillons de sol provenant
de I'Université de Douala-Cameroun ont été évalués et présentés ci-dessous dans le Tableau 1.

51



Bibliographie Annexes

équivalent de .
Site de Dose Absorbée dose effective Paramétres
prélévement Echantillon Ras (Bqkg) (aGyh) anmuelle Iradiologiques
, inteme (Hex)
(mSv/y)
UDol1 123.41 9963 0.12 0.34
D02 144 46 115.78 0.14 0.40
UD03 112.01 20.95 0.11 0.31
Campus 1 UD04 118.84 96.04 0.12 0.33
UD03 112.14 20.68 0.11 0.31
UD06 132.47 106.75 0.13 0.36
D07 116.36 24.05 0.12 0.32
Minimum 116.36 90.95 0.11 0.31
Maximum 144 .46 115.78 0.14 0.40
Valeur moyenne
Val zerreurs 122811190 9913921 0.12+0.01 0.34=0.03
UD0S 100.52 81.92 0.10 0.28
uDos 118.75 9587 0.12 033
UD10 129.75 103.88 0.13 0.35
UD11 11432 91.50 0.11 031
D12 116.28 9323 0.11 0.32
Campus 2 UDI13 133.02 106.53 0.13 0.36
UD14 120.53 97.99 0.12 0.33
UDl15 141.11 112.96 0.14 0.39
UD1é& 12942 103.89 0.13 035
D17 130.02 104.19 0.13 0.35
DUILS 108.71 88.07 0.11 0.30
Minimum 100.92 81.92 0.10 0.28
Maximum 141.11 112.96 0.14 0.39
Val zerreurs 122.08+11.80 98.18=9.11 0.12+0.01 0.33£0.03
Partout dans intervalle 18.00-93.00
le Monde Valeur 370.00 60.00 0.07 <1.00

TABLE 3.2 — Valeurs des paramétres radiologiques pour la santé. Activié’e, 32T h et
40K dans des échantillons de sol.
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2. Les différents radionucléides de ce tableau ont les énesg regroupées
dans le tableau suivant.

Radionucléi | Ra-226

des K-40

fils Pb-214 Bi-214 Pb- | Ac-228 i
212

Energie en | 295. | 351. | 609. | 1120. | 1764. | 238. | 338. | 911. | 969. | 1460.

keV 21 92 31 29 49 63 32 60 11 81

TABLE 3.3 — Energies des différents radionucléides.

Mémoire de Master Il rédigé et présenté par : 53 GUEMBOU Cébastien ©2012/2013



Hindawi Publishing Corporation

ISRN Spectroscopy

Volume 2014, Article ID 245125, 8 pages
http://dx.doi.org/10.1155/2014/245125

Research Article

Gamma Emitting Radionuclides in Soils from Selected Areas in
Douala-Bassa Zone, Littoral Region of Cameroon

Maurice Moyo Ndontchueng,"? Eric Jilbert Mekongtso Nguelem,"* Augustin Simo,’
Raymond Limen Njinga,>* and Gembou Shouop Cébastien Joél*

I National Radiation Protection Agency, P.O. Box 33732, Yaounde, Cameroon

? Department of Physics, Faculty of Science, University of Douala, PO. Box 24157, Douala, Cameroon

3 Department of Physics, Ibrahim Badamasi Babangida University, Lapai, Niger State, Nigeria

* Radioanalysis and Spectrometry Service, National Radiation and Protection Agency, Yaounde, Cameroon

Correspondence should be addressed to Maurice Moyo Ndontchueng; ndomomau@yahoo.fr

Received 12 November 2013; Accepted 10 December 2013

Academic Editors: B. Liu and T. Stafilov

Copyright © 2014 Maurice Moyo Ndontchueng et al. This is an open access article distributed under the Creative Commons
Attribution License, which permits unrestricted use, distribution, and reproduction in any medium, provided the original work is
properly cited.

A study of natural radioactivity levels in some composites of eighteen soil samples selected within Douala-Bassa zone of Littoral
Region has been evaluated. The samples were analysed using gamma spectrometry based broad energy germanium detector (BEGe
6350). The activity profile of radionuclide shows low activity across the studied areas. The obtained mean values of 226Ra, 2> Th,
and * K in the two campuses were 25.48 Bq/kg, 65.96 Bq/kg, and 39.14 Bq/kg for Campus 1 and 24.50 Bq/kg, 66.71 Bq/kg, and
28.19 Bq/kg for Campus 2, respectively. In terms of health analysis, some radiation health hazard parameters were calculated within
the two campuses. The mean values of radium equivalent activity were 122.81 Bq/kg and 122.08 Bq/kg, absorbed dose rate in air
was 99.13 nGy/h and 98.18 nGy/y, annual outdoor effective dose was 0.12 mSv/y and 0.12 mSv/y, and external health hazard index
was 0.34 and 0.33 in Campus 1 and Campus 2, respectively. These health hazard parameters were seen to be below the safe limit of
UNSCEAR 2000 except the absorbed dose rate in air and the annual outdoor effective doses which are relatively high compared
to the values of 60 nGy/h and 0.07 mSv/y. These results reveal no significant radiological health hazards for inhabitance within the

study areas.

1. Introduction

Gamma radiation emitted from naturally occurring radioiso-
topes, also called terrestrial background radiation, represents
the main source of radiation of the human body. Natural envi-
ronmental radioactivity and the associated external exposure
due to gamma radiation depend primarily on the geological
and geographical conditions and appear at different levels in
the soils of each region in the world [1, 2]. Only radionuclides
with half-lives comparable with the age of the earth or
their corresponding decay products existing in terrestrial
materials such as **Th, ***U, and K are of great interest.
Abnormal occurrences of uranium and its decay products
in rocks and soils and thorium in monazite sands are the
main sources of high natural background areas that have

been identified in several areas of the world [3]. Outdoors
exposure to this radiation originates predominantly from the
upper 30 cm of the soil [1]. According to the literature of
natural radioactivity in soil, there is lack of information on
natural radioactivity levels in soils from various living sites
in Cameroon. Radionuclides in soil generate a significant
component of the background radiation exposure to the
population [3].

The knowledge of specific activities or concentrations and
distributions of the radionuclides in soil is of great interest
for many researchers throughout the world and serves as
the reference in documenting changes to environmental
radioactivity due anthropogenic activities or any release
of radioactive elements [4, 5]. Monitoring of radioactive
materials is therefore of primary importance to humans,



organisms, and environmental protection. The accumulation
of such radioactivity may substantially contribute to collec-
tive radiation dose received by the local population living
within this particular environment. Radiation exposure can
damage living cells, causing death in some of them and
modifying others.

There have been many surveys to determine the back-
ground levels of radionuclides in soils, which can in turn
be related to the absorbed dose rates in air. All of these
spectrometric measurements indicate that the three com-
ponents of external radiation field, namely, from the y-
emitting radionuclides in the **U and ***Th series and *’K,
made approximately equal contributions to the externally
incident y-radiation dose to individuals in typical situations
both outdoors and indoors. Since 98.5% of the radiological
effects of the uranium series are produced by radium and its
daughter products, the contribution from the ***U and other
contributions of **Ra precursors are normally ignored.

The aim of the present study tends to assess the specific
activity and examine radiation hazard indices of the natu-
rally occurring radionuclides (***Ra, **Th, and *’K) in soil
samples from the two campuses of the University of Douala-
Cameroon using broad energy gamma-ray spectrometry
based high purity germanium detector.

L1 Overview of the Study Area. The field experiment
was carried out at the two campuses of the Univer-
sity of Douala-Cameroon (04°03'14.8"-04°03'29.7"N and
09°44'00.1"-09°44'45.2"W). The studied sites are located
within the Douala-Bassa zone where the geology of the
region is compromised by the sedimentary rocks, namely,
by the tertiary to quaternary sediments as seen in Figure 1.
These sedimentary rocks found in the Douala-Bassa zone
(within the Douala basin) consist of poorly consolidated grits
and sandstones that occasionally display bedding with a few
intercalations of limestone and shale. Soils in Douala-Bassa
zone vary from yellow through brown to back, freely drained,
sandy ferralitic [6].

1.2. Samples Collection and Preparation Techniques. Com-
posites of eighteen soil samples were randomly chosen from
the two campuses of University of Douala (seven from
small area coverage of Campus 1 ESSEC situated at Angel-
Raphael and eleven from large area coverage of Campus 2
located at Ndong-Bong Douala-Bassa). The vertical or near
vertical surface was dressed (scraped) to remove smeared soil.
This was necessary to minimize the effects of contaminant
migration interferences due to smearing of material from
other levels. Each composite sample was a mixture of five
samples collected within an area of 5 m? separated from each
other by a distance of 300m to cover the study site and
to observe a significant local spatial variation in terrestrial
radioactivity. Each sampling point was marked using a global
positioning system (GPS). Four samples were collected at
the edges (end corners) and one at the centre. These five
samples collected at a depth of approximately 20 cm from
the top surface layer were mixed thoroughly to form a
composite sample and packed into a polyethylene bag to
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prevent contamination. The samples were transferred into the
laboratory after they were labelled accordingly.

At the laboratory, the samples were air-dried for a week
then oven-dried at 105°C for 24 hours. The dried samples
were grinded into powder and sieved through a 2 mm wire
mesh to obtain a uniform particles size. In order to maintain
radioactive equilibrium between ***Ra and its daughters,
the soil samples were then packed in a 360 mL air tight
polyethylene cylindrical container, dry-weighed, and stored
for a period of 32 days for equilibrium between the long-lived
parent and daughter nuclides.

2. Experimental

Each sample was subjected to a coaxial gamma-ray spec-
trometer consisting of broad energy germanium detector
(BE6530) manufactured by Canberra Industries. The resolu-
tion of this detector is 0.5keV at 5.9keV for *’Fe, 0.75keV
at 122keV for *’Co, and 2.2keV at 1332keV for *Co. The
detector is placed in a low-level Canberra Model 747 lead
shield with thickness of 10 cm.

The energy distributions of the radioactive samples were
generated by the computer inbuilt Multiport II Multichannel
Analyzer (MCA). Each sample was counted for 86400 sec-
onds for effective peak area statistics of above 0.1%.

Following the sample analysis process, the specific activity
concentration in Becquerel per kilogram (Bq-kg™') for each
radionuclide was calculated after background separation
using the Genie-2000 software incorporated with cascade
summing correction coefficient.

Assuming a state of secular equilibrium between ***U
and **Th and their respective decay daughter products,
the following relatively intense gamma-ray transitions were
used to measure the activity concentrations for the above-
mentioned radionuclides.

(a) 2°Ra concentration was calculated as a weighted
mean of the activity concentrations of the gamma-
rays of *'*Pb (295.1keV, 351.9keV), *'*Bi (609.3 keV
and 1120.29keV), and its specific gamma-ray at
186.2 keV. Interference correction due to the presence
of 185.7 keV energy peak of **U has been taken into
account and subtracted accordingly.

(b) The gamma-ray photopeaks used for the determina-
tion of the **Th contents were 338.4 keV, 911.2keV,
and 969.11keV of ***Ac and 238.6 keV of *'*Pb.

(c) *°K was directly determined by using 1460.8 (10.7%)
gamma-ray.

2.1. Health Hazard Parameters

2.1.1. Absorbed Dose Rate in Air (D). A direct connection
between radioactivity concentrations of natural radionu-
clides and their exposure is known as the absorbed dose rate
in the air at 1 metre above the ground surface. The mean
activity concentrations of 226Ra (of the **U series), »**Th,
and *K (Bq-kg™") in the soil samples were used to calculate
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the absorbed dose rate using the following formula provided
by UNSCEAR [7] and European Commission [8]:

D(nGy-h™') = 0924, + L1Ap, +0.084,, (1)

where D is the absorbed dose rate in nGy-h™ and Ag,, Ay,
and Ay are the activity concentrations of 226Ra (8U), 221h,
and “°K, respectively. The dose coefficients in units of nGy-h ™"
per Bq-kg™! were taken from the UNSCEAR (2000) report
[7-9].

2.1.2. Annual Effective Dose Equivalent. The absorbed dose
rate in air at 1 metre above the ground surface does not
directly provide the radiological risk to which an individual
is exposed [10]. The absorbed dose can be considered in
terms of the annual effective dose equivalent from outdoor
terrestrial gamma radiation which is converted from the
absorbed dose by taking into account two factors, namely, the
conversion coefficient from absorbed dose in air to effective
dose and the outdoor occupancy factor. The annual effective
dose equivalent can be estimated using the following formula
[7,11]:

AEDE (uSv-y-1)

=D(nGy-h™') x8760hx0.2x0.7Sv- Gy ' x 10",
2

The values of those parameters used in the UNSCEAR
report (2000) are 0.70 Sv-Gy ™ for the conversion coefficient
from absorbed dose in air to effective dose received by adults
and 0.20 for the outdoor occupancy factor [7].

2.1.3. Radium Equivalent Activity. As a result of nonuniform
distribution of natural radionuclides in the soil samples, the
actual activity levels of *°Ra, ***Th, and *’K in the samples
can be evaluated by means of a common radiological index
called radium equivalent activity (Raeq) [10, 12]. It is the most
widely used index to assess the radiation hazards and can be
calculated as given by Beretka and Mathew [10, 12]:

Ra. (Bq-kg') = Ay, + 143A5, + 00774, (3)

where Ap,, Aq,, and Ay are the activity concentrations of
226Ra, *2Th, and “°K in Bq‘kg_l, respectively.

The maximum permissible value of the radium equivalent
activity is 370.00 Bq-kg ™" [7,10]. This value corresponds to an
effective dose of 1 mSv for the general public and radiation
dose rate of 1.50 mGy-y ™" [7, 13].

2.1.4. External and Internal Hazard Indices. Many radionu-
clides occur naturally in terrestrial soils and rocks and, upon
decay, these radionuclides produce an external radiation field
to which all human beings are exposed. In terms of dose,
the principal primordial radionuclides are ***Th, ***U, and
*0K. The decay of naturally occurring radionuclides in soil
produces a gamma-beta radiation field in soil that crosses the
soil-air interface to produce exposures to humans. The main

Bassa zone
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FIGURE 1: Map indicating the study area.

factors which determine the exposure rate to a particular
individual are the concentrations of radionuclides in the soil
and the time spent outdoors. To limit the radiation exposure
attributable to natural radionuclides in the samples to the
permissible dose equivalent limit of 1.00 mSv-y ™", the external
hazard index based on a criterion has been introduced using
a model proposed by Krieger (1981) which is given by [7, 14]:

A A A
_ Ra+_Th+ K

= < 4
& 370 259 4810 )

In order to keep the radiation hazard insignificant, the
value of external hazard index must not exceed the limit
of unity. The maximum value of H,, equal to unity corre-
sponds to the upper limit of radium equivalent activity of
370.00 Bq-kg ™" [15, 16].

In addition to the external hazard, radon and its short-
lived products are also hazardous to the repository organs.
To account for this threat, the maximum permissible con-
centration for *Ra must be reduced to half of the normal
limit (185.00 Bq-kg ™). The internal exposure to carcinogenic
radon and its short-lived progeny is quantified by the internal
hazard index (H;,) given by the expression [17].

3. Results and Discussion

The activity concentrations of ***Ra, **Th, and *’K in soil
samples from the University of Douala-Cameroon have been
measured and presented in Table 1 with the geological coordi-
nates of each sampling point. The radiological health hazards
indices in the investigated soil samples have been calculated
and displaced in Table 2. The comparison of specify activities
of ***Ra, »**Th, *K in soil samples from the University of
Douala-Cameroon with data from other countries is reported
in Table 3.

For Campus 1, in Tables 1 and 3, the activity concentra-
tions of ***Ra varied from 21.99 + 0.68 to 29.17 + 0.87 Bq/kg
with an average of 25.48 Bq/kg. The activity concentrations of
#2Th and *°K ranged from 59.14 + 1.41 to 65.88 + 1.55 Bq/kg
with an average value of 65.96 Bq/kg and from 13.93 +2.88 to
70.89 + 3.70 Bq/kg with a mean of 39.15 Bq/kg, respectively.



)
™
=3
S
1
(e}

)
=
=3
S
1
(e}

o)
22.00 4 °©
20:00 - 60.00
2000 4000 70.00
Y6000 ggoo 80.00
10y 22Th

(a)

ISRN Spectroscopy
28.00 °
27.00 °
26.00 e}
S i oo
£ 2500 o
N o
24.00 o
o
23.00 °
o
22.00
21.00 -
50.00

60.00
20004000 60,00 80.00 80.00 /000

232Th
W0y

(b)
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FIGURE 3: (a) Comparison of the mean specific gamma activities in soil from both studied sites. (b) Comparison of the mean specific gamma

activities in soil samples with the worldwide value.

For Campus 2, in Tables 1 and 3, the activity concentra-
tions of **°Ra, ***Th, and *°K ranged from 21.99 + 0.68 to
27.68+0.80 Bq/kg with an average value of 24.50 Bq/kg, from
52.60+1.27 to 78.99 + 1.83 Bq/kg with a mean of 66.72 Bq/kg,
and from 11.89 + 2.66 to 80.76 + 2.80 Bq/kg with an average
value of 28.19 Bq/kg, respectively.

The distributions of radioactivity measured in both stud-
ied sites are present in Figures 2(a) and 2(b). As shown in

the figures, the radioactivity concentration slightly varied
from one point to another. These variation observed in both
studied sites may result from the nonuniform distribution
of radioactivity contents present under the earth crust. It is
generally considered that igneous rocks contain higher levels
of radioactivity than sedimentary rocks. The areas under
study are part of the Littoral Region observed to be the
major sedimentary basin of Cameroon [6]. This formation
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TaBLE 1: Specify activities of **°Ra, ***Th, and **K in soil samples from Campuses 1 and 2 of the University of Douala.
. . . . Specific activity (Bq/kg)
Sampling sites Sample ID Latitude Longitude 2op, 2y, s0g
UDO1 04°03'20.8"N 09°43'57.6"W 26.70 + 0.76 65.88 + 1.55 32.56 + 3.22
UD02 04°03'25.1"N 09°44'00.1"W 28.95 + 0.84 80.03 + 1.87 13.93 +2.88
UDO03 04°03'22.6"N 09°44'071"W 21.99 + 0.68 59.14 + 1.41 70.89 + 3.70
Campus 1 UDO04 04°03'19.7""N 09°44'04.1"W 25.44 +0.77 63.27 +1.52 38.01 + 3.38
UDO05 04°03'172"'N 09°44'02.9"W 2327 +0.71 59.78 + 1.42 44.03 +£3.29
UD06 04°03'14.8"'N 09°44'08.0"W 29.17 + 0.87 71.06 + 1.71 21.82 +3.09
UD07 04°03'16.7"'N 09°44'11.0"W 22.82 +0.69 62.57 +1.48 52.80 + 3.12
Minimum 21.99 + 0.68 59.14 + 1.41 13.93 +2.88
Maximum 29.17 + 0.87 65.88 + 1.55 70.89 + 3.70
Average values + Standard Deviation 25.48 +2.92 65.96 + 7.39 39.15+19.14
UDO08 04°03'29.7"'N 09°44'26.5"W 2227 +0.68 52.60 + 1.27 44.70 +3.27
UD09 04°03'31.0"N 09°44'30.3"W 27.68 + 0.80 62.79 + 1.51 16.76 + 3.06
UDI10 04°03'22.0"N 09°44'30.0"W 24.94 +0.73 72.50 + 1.66 14.68 +2.76
UDI11 04°03'25.1"N 09°44'36.8"W 21.99 + 0.68 63.93 +1.49 11.89 +2.66
UDI2 04°03'21.5"'N 09°44'39.0"W 22.89 + 0.69 64.46 + 1.51 15.82 +2.90
Campus 2 UDI13 04°03'16.5"N 09°44'39.8"W 25.87 +0.76 74.12 + 1.71 15.10 + 2.96
UD14 04°03'18.4"N 09°44'375"W 23.84 +0.71 63.27 + 1.48 80.76 + 2.80
UD15 04°03'16.8"'N 09°44'35.5"W 26.74 + 0.80 78.99 + 1.83 18.29 +3.21
UD16 04°03'24.9"N 09°44'42.2"W 24.64 +0.76 71.66 + 1.69 29.94 +3.24
UD17 04°03'21.2"'N 09°44'45.2"W 24.98 +0.74 72.39 + 1.66 19.84 +1.81
DUI8 04°03'18.2"'N 09°44'42.7"W 23.67 £ 0.71 57.20 + 1.36 4226 +3.18
Minimum 21.99 + 0.68 52.60 + 1.27 11.89 + 2.66
Maximum 27.68 + 0.80 78.99 + 1.83 80.76 + 2.80
Average values + standard deviation 24.50 + 1.80 66.72 +7.91 28.19 +20.72
Worldwide (UNSCEAR 2000)
Range 17.00-60.00 11.00-68.00 140.00-850.00
Average 35.00 30.00 400.00

has variations in sediments, limestone, shale, and clay. From
the recorded activities of ***Ra, 2**Th, and *’K in the present
study, it can be noticed that the obtained average value of
»2Th in both locations was observed to be comparably higher
than both of **Ra and *’K in almost all the soil-sampling
locations. This could be due to the high content of thorium
present in sedimentary rocks.

Comparing the average activity values of *°Ra, ***Th, and
40K obtained in both studied sites, as shown in Figure 3(a),
it can be seen that the obtained average values of 226Ra,
>Th, and **K in the analyzed soil samples from both studied
sites were relatively the same with the exception of the
*0K average value which was slightly higher in Campus 2
than in Campus 1. The observed similar variation range in
activity concentrations of ***Ra, **Th, and *’K is due to
the fact that both studied sites are closed to one another
and the soil samples collected in both sites originated from
the same geology formation. The slight difference in activity
concentration average value of *’K is also due to the irregular
distribution of uranium, thorium, and potassium contents
present in the studied soils.

The calculated average activity values of **°Ra, ***Th,
and K in both studied sites were compared with the
established worldwide ones by UNSCEAR [7] as represented
in Figure 3(b). It can be observed that the values obtained
in both studied sites are comparably lower that the recom-
mended worldwide values with the exception of the ***Ra
values.

The observed activity concentrations of **Ra, ***Th, and
K in the present work were compared with other published
values obtained from the literature of radioactivity in soil by
many authors as dispatched in Table 3. The obtained average
activity concentrations of ***Ra and *°K in both studied sites
were comparably lower than the values published by other
authors with the exception of the recorded values of ***Ra in
Nigeria Delta published by Agbalagba and Onoja [25] which
were relatively low. Similar observations were observed for
#2Th as recorded in the activity concentration in this work.
It can be seen that the average values of ***Th recorded in the
present study were slightly lower than the published values
recorded in China (Xiaz-hung area), Ghana (Greater Accra),
and India (Himwchal Pradesh) [18, 20, 21] and higher than
the recorded and published average values in Namibia and
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TaBLE 2: The radiological health hazard parameters due to the activity contents of 26Ra, ®*Th, and *°K in soil samples.

Sampling site Sample ID Ra,, Absorbed dose  Outdoor annual effective dose ~ External health hazard index

(Bq/kg) (nGy/h) (mSvly) (Hex)

UDO01 123.41 99.63 0.12 0.34

UDO02 144.46 115.78 0.14 0.40

UDO03 112.01 90.95 0.11 0.31

Campus 1 UD04 118.84 96.04 0.12 0.33
UDO05 112.14 90.68 0.11 0.31

UDo6 132.47 106.75 0.13 0.36

UDo07 116.36 94.05 0.12 0.32

Minimum 116.36 90.95 0.11 0.31

Maximum 144.46 115.78 0.14 0.40

Average val. + DS 122.81 £ 11.90 99.13+9.21 0.12 +£0.01 0.34+0.03

UDO08 100.92 81.92 0.10 0.28

UDO09 118.75 95.87 0.12 0.33

UDI10 129.75 103.88 0.13 0.35

Uub1 114.32 91.50 0.11 0.31

UD12 116.28 93.23 0.11 0.32

Campus 2 UD13 133.02 106.53 0.13 0.36
UD14 120.53 97.99 0.12 0.33

UD15 141.11 112.96 0.14 0.39

UD16 129.42 103.89 0.13 0.35

UD17 130.02 104.19 0.13 0.35

DU18 108.71 88.07 0.11 0.30

Minimum 100.92 81.92 0.10 0.28

Maximum 141.11 112.96 0.14 0.39

Average val. + SD 122.08 £ 11.80 98.18 £9.11 0.12 £ 0.01 0.33 £ 0.03
Worldwide (UNSCEAR 2000)
Range 18.00-93.00

Average 370.00 60.00 0.07 <1.00

Nigeria Delta [23, 25]. The present values were compared
favourably with the recorded average values published by
other countries selected from the worldwide investigation of
natural radioactivity in soils.

Uniformity with respect to exposure to radiation defined
in terms of radium equivalent activity to compare the
specific activity of geological materials contain in different
amounts of *Ra, ?**Th, and *’K. This was calculated and
the results were presented in Table 2. It can be seen that
values ranged from 116.36 Bq/kg to 144.46 Bq/kg with an
average of 122.81 Bq/kg in Campus 1 and from 100.93 Bq/kg
to 141.11 Bq/kg with a mean value of 122.08 Bq/kg in Cam-
pus 2. The obtained values of radium equivalent in the
present investigation are comparably less than the safe limit
(370.00 Bq/kg) recommended by UNSCEAR [7].

The ionising radiation affects the biological systems and it
depends, along with the other factors, on the time and place
of exposure and population involved. In most cases, the risk
appears to be higher outdoors than indoors. As shown in
Table 2, the calculated absorbed dose in air is in the range
of 90.95nGy/h to 115.77 nGy/h with a mean of 99.13nGy/h
in Campus 1 and from 81.92nGy/h to 112.96 nGy/h with an
average of 98.18 nGy/h in Campus 2. The estimated annual

outdoor effective dose in the present study varies from
0.11 mSv/y to 0.14 mSv/y with a mean of 0.12 mSv/y and from
0.10 mSv/y to 0.14 mSv/y with an average of 0.12mSv/y in
Campuses 1 and 2, respectively. The external health hazard
index calculated in the present study ranges from 0.31-0.40
with a mean of 0.34 and from 0.28-0.39 with an average of
0.33 in Campuses 1 and 2, respectively. The obtained values of
the absorbed dose rate in air and the annual outdoor effective
dose in the present investigation are comparably higher than
the recommended values of 18.00-93.00 (60.00) nGy/h and
0.07 mSv/y UNSCEAR [7], whilst those of external health
hazard index obtained are comparably less than the unity.

4. Conclusion

The natural radioactivity levels of ***Ra, ***Th, and *K
have been measured in soils from the selected areas within
the Douala-Bassa zone in the Littoral Region of Cameroon
using gamma spectrometry based broad energy germanium
detector (BE6530). The recorded mean values of 2*2Th in both
studied sites were relatively high than those of **Ra and *°K.
Considering the nonuniform distribution of radioactivity in
geological materials, the radium equivalent was calculated
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TaBLE 3: Comparison of specific gamma activities (Bq/kg) in soil with that of other countries.
Country Activity concentration (Bq/kg) Reference
226Ra 232Th 40K
China (Xiaz-hung area) 40.20-442.00 (112.00) 32.60-88.10 (71.50) 440.00-913.00 (672.00) (18]
Botswana 6.10-97.40 (34.80) 7.40-110.00 (41.80) 33.50-1085.70 (432.70) (19]
Ghana (Great Accra) 2.40-62.70 3.2-145.7 91.10-1395.90 [20]
India (Himwchal Pradesh) 42.09-79.63 (57.34) 52.83-135.75 (82.22) 95.33-160.30 (135.75) (21]
Italy (Southern) 57.00-71.00 73.00-87.00 580.00-760.00 (22]
Namibia 4.50-48.00 (31.00) 3.00-38.00 (32.00) 42.00-1100.00 (480.00) [23]
Nigeria (Lagos) 3.00-43.00 5.00-76.00 40.00-354.00 [24]
Nigeria Delta 11.00-40.00 12.00-40.00 69.00-530.00 (25]
(18.00 + 3.40) (22.00 + 4.40) (210.00 + 49.00)
Cameroon 21.99-29.17 (25.48) 59.14-65.89 (65.96) 13.93-70.89 (39.15) This Work

**21.99-27.68 (24.50)

**52.60-78.99 (66.72)

“*11.89-80.76 (28.19)

*Campus I; **Campus 2; (): average value.

and observed to be lower than the recommended safe
value (370.00 Bq/kg) by UNSCEAR. The radiological health
hazards parameters calculated in the present work were
comparably higher than the recommended safe limit of the
absorbed dose rate in air, the annual outdoor effective dose,
and external health hazard index by UNSCEAR except those
values of the external health hazard index which were less
than unity.

The results obtained in this work have established base-
line information on natural radioactivity in the two campuses
of the University of Douala-Cameroon. It is expected that the
results obtained may be used as baseline data for future work.
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