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RESUME

Contexte : A Madagascar, la culture du cacao occupe une place trés importante pour le développement socio-économique du
pays. Depuis quelques temps, les cultivateurs ont remarqués des énormes réductions en termes de production.
Objective : Ce travail a pour but d’étudier les activités des éléments radioactifs présents dans la féve du cacao par la méthode de
spectrométrie gamma. Méthode : Des échantillons de la féeve du cacao ont été prélevés et analysés pour identifier les
activités spécifiques du potassium-40, des familles de I'Uranium-238 et du Thorium-232. Ces échantillons ont été analysés
dans un laboratoire d’analyse et technique nucléaire sur une chaine de spectrométrie gamma, muni d’un détecteur NaI(Tl) et du
logiciel Scinti-vision. Le traitement des spectres a été réalisé en utilisant la méthode de Rybach. Résultats : Aprés I'analyse,
les résultats suivants ont été obtenus : les activités spécifiques du potassium-40 de la féve varie de (712+49) Bq.kg™ & (1086
+62) Bq.kg™, avec une valeur moyenne 902 Bq.kg. Les activités spécifiques de la famille de I'uranium-238 varie de (120+7,48)
Bag.kg! a (237+9,67) Bq.kg? avec une moyenne de 178 Bq.kg™. Et le troisiéme radionucléide naturel étudié c'est le thorium-
232. Son activité spécifique dans la féve du cacao varie de (499 + 21) Bqg.kg? a (809 * 32) Bq.kg™, avec une moyenne de 640
Bq.kg™. Conclusion : Les valeurs moyennes des activités spécifiques des trois radionucléides naturels étudiés sont supérieures a
la valeur moyenne mondiale.

Mot clés : radionuciéide naturels, spectrométrie gamma, activité, dose absorbée
ABSTRACT

Background: In Madagascar, cocoa culture occupies a very important place for socio-economic development. Recently, farmers
have noticed huge cuts in production. Objective: This work aims to study the activities of radioactive elements in the bean cocoa
by the method of gamma spectrometry. Methods: Samples of the cocoa bean were collected and analyzed to identify the specific
activities of potassium-40, families of uranium-238 and thorium-232. These samples were analyzed in a laboratory for analysis and
nuclear gamma spectrometry technique on a chain, with a Nal (TI) detector and Scinti-vision software. The processing of the
spectra was performed using the method of Rybach. Results: After the analysis, the following results were obtained: the specific
activities of potassium-40 bean varies from (712 + 49) Bq.kg™ to (1086 + 62) Bq.kg™, with a mean value 902 Bq.kg™. The specific
activities of the family of uranium-238 ranges from (120 + 7.48) Bq.kg™ to(237 + 9.67) Bq.kg™ with an average of 178 Bg.kg™.
And the third studied natural radionuclide is thorium-232. Its specific activity in the cocoa bean varies from (499 + 21) Bq.kg™ to
(809 + 32) Bq.kg!, with an average of 640 Bg.kg™. Conclusion: The mean values of the specific activities of the three natural
radionuclides studied are higher than the global mean value. Keywords: natural radionuclide, gamma spectrometry, activity,
absorbed dose

1.INTRODUCTION

A Madagascar, la culture du cacao occupe une place trés importante pour le développement socio-économique du
pays. Depuis quelques temps, les cultivateurs ont remarqués des énormes réductions en termes de
production. Le changement climatique peut étre I'un de facteur Comme toute spéculation. Il entraine des pertes
économiques pour les cultivateurs alors que sa cause exacte reste encore méconnue.

La radioactivité est omniprésente dans notre environnement. Sa teneur varie d’un milieu a un autre et d'une
profondeur a une autre. Cette variation dépend des caractéres pédologiques et géologiques du milieu
considéré et parfois de l'influence des expériences et accidents nucléaires. L'écorce terrestre est en grande partie
responsable de la formation et du support des éléments émetteurs de la radioactivité naturelle, en ce qui concerne
les éléments telluriques.
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Le but de cette recherche est focalisé sur les activités des éléments radioactifs présents dans la féve du cacao.
Pour y parvenir, nous tenons compte de trois éléments majeurs responsables de la radioactivité naturelle, a
savoir le Potassium-40, la famille de I'uranium-238 et celle du Thorium-232.

2.MATERIELS ET METHODOLOGIE
Les analyses quantitative et qualitative des échantillons nécessitent une méthodologie adéquate pour de
meilleures précisions. Les chaines de spectrométrie gamma au détecteur NaI(Tl) ont des résolutions assez
limitées mais qu’elles compensent par une efficacité en énergie d’'une trés bonne qualité sur tout le spectre. Ce qui
leur permet une utilisation indéfectible sur les analyses des échantillons environnementaux.
1. Etalonnage
En spectrométrie gamma, il existe deux types d'étalonnage tels que I'étalonnage en énergie et en efficacité.
1-1. Etalonnage en énergie
Pour identifier les radionucléides, la chaine de mesure doit étre étalonnée en énergie. Cela consiste a établir une
relation entre le numéro de canal et I'énergie déposée du radionucléide. Pour se faire, on utilise les matériaux de
références comme étalons. A partir du spectre obtenu, on releve le numéro de canal C représentant le
centroide du pic et son énergie E correspondante.
Etant donné que la relation est linéaire, 'équation est donnée sous forme de :

E=aC+b (1)

Les coefficients a et b sont déterminés par la méthode des moindres carrés. Ainsi, on a une formule de la forme:

_ 2(Ci=CO)(Ei-E)  F
a==5c o0 et h=E—-a.C (2)

D’apreés les données du tableau suivant, I'équation d’étalonnage devient :
E = 3,83C — 27,349 (3)

A l'aide de cette équation, les énergies calculées avec leurs écarts relatives sont aussi présentées dans le tableau 1

Tableau 1 : Le tableau montre le résultat d'étalonnage en énergie.

Famille Radionucléide Numéro de Energie Energie Ecart
canal donnée calculée relative
(keV) (keV) (%)
U —238 214pp 99 351,9 352,3 0,12
K—-40 WOy 388 1461,0 1460,71 0,02
U —238 214pj 467 1764,5 1763,68 0,05
Th — 232 2087y 689 2614,5 2614,5 0,00

A partir de I'équation (2), on a une représentation graphique de cette droite qui est montrée sur la figure 1.
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Figure 1: Etalonnage en énergie

L'étalonnage en efficacité utilise la méthode développé par RYBACH, 1971 et 1988 [2,3].
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Il a suggéré que la largeur des régions d'intérét devrait étre égale a 10% de I'énergie du radionucléide caractéristique

[1,3].

La figure suivant illustre les régions d'intérét s'étendant sur une plage d'énergie allant de 0 keV a 3000 keV. Mais
pour bien récupérer la surface du pic entier, nous avons élargies cette région jusqu’a 15 % de I'énergie [4]. Dans ce
travail, nous avons exploités 4 régions des radionucléides ***Pb (351,9 keV), K (1461,0 keV), “’Bi (1764,5 keV)
et %T] (2614,5 keV)[8]. L'activité de I'uranium est obtenue & partir de la moyenne du **Pb et du *Bi et
son incertitude est représentée par |'écart-type. L'activité du thorium est donnée par le °®Tl.
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Figure 2 : spectre d'étalon représentant les 04 régions d'intérét

La région (0) représente le plomb-214, issu de la famille de I'uranium-238.

La région (1) représente le potassium-40.

La région (2) est pour le bismuth-214, issu de la famille de I'uranium-238.

La région (3) est pour le thallium-208, des séries de désintégration de la famille du thorium-232.
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Il est noté qu'il y a une contribution des autres radionucléides a l'intérieur de chaque région d'intérét.

Le taux de comptage net R;; est proportionnel aux activités 4, ;. Les indices i (0 a 3), j (1 a 3) etk (1 a 3) sont
respectivement pour les régions d'intérét, étalons et radionucléides. Ces étalons sont représentés par les matériaux
de référence RGK-1, RGU-1 et RGTh-1. Les radionucléides sont le *°K , I'’38U et le 232Th.

Rij =Y o€ixAr; €))

Qui est donné par la relation suivante:
Ry; = =4 — Ry (5)

Les constantes d'étalonnage €;;, sont déterminées a partir des activités des matériaux de référence et des taux
de comptage des régions d'intérét spécifiées. Les taux de comptage nets sont obtenus en retranchant du bruit
de fond. Ainsi, a laide de la relation (4) on obtient un systéme d'équation linéaire de la forme ixj (4x3).

Les concentrations de l'uranium et du thorium dans le RGK-1 sont négligeables. De méme pour les
concentrations du potassium et du thorium dans le RGU-1 sont aussi négligeables. Par contre, les
concentrations de trois éléments sont considérées dans le RGTh-1. En effet, les douze constantes
d'étalonnage €, sont réduites a 9 et données par les relations (5).

{RU’ = 80'2AU’+ SO,ZAT’I

{ Ry = g1 4k + €124y + €134, (6)
Ry = E24y + €341
Rpp = €324y + &334,

Avec

R,% Rk, Ry et Ry, : taux de comptage des €léments considéré dans la région correspondante,

Ay, Ax,Ay etAry, : Activité des éléments considéré dans la région correspondante

1-3 Valeurs des constantes d’efficacités obtenues

Les constantes d'efficacité calculées a I'aide des équations (5) a (6) sont représentées dans le tableau 4.

Tableau 2. Valeurs calculées des constantes d'efficacités

Désignation Constate d’efficacité
£, (5,08 + 0,09).103
€ (1,69 + 0,05). 103
£, (2,07 + 0,06).1073
£, (0,99 + 0,08).1073
£ ; (0,01 + 0,02).1073
£, (2,94 + 0,08).1073
€ (0,02 + 0,02).1073
€, (0,01 +0,02).1073
€ (3,86 +0,11).1073

Détermination des activités de I’échantillon

En sachant les taux de comptage nets des quatre régions d'intérét (R, Rk , Ry et Ryy) ainsi que les efficacités du
comptage, les activités inconnues du *°K (Ag), de I'*8U (Ay) et du 23?Th (Aqy,)des échantillons peuvent étre calculées
a l'aide du systéme d’équation (4). Ainsi, les activités sont données par le systéme d’équation (5). L'activité de
I'uranium est la moyenne de A et Ay.
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Ay =ap Ry +ag3Ry +ag4Rmy
Ak = a;1Rg + a1 2Ry + a1 3R %
Ay = az,Ry +az3Rmy
Ay = az,Ry +az3Rry

2. Incertitude et limite de détection

2.1. Calcul des incertitudes

Comme la désintégration radioactive est un phénomeéne aléatoire dans le temps, le nombre de coup enregistré est
variable. En effet, la valeur obtenue est une valeur moyenne de comptage avec son incertitude. Cette
incertitude est meilleure si le comptage est suffisant, c'est-a-dire, I'incertitude de mesure est inférieur a 1%. Ainsi,

cette incertitude est nécessaire pour chaque mesure. Dans la statistique, I'incertitude de comptage -n est définie par
la relation

oy =VN (8)

Considérant qu’une fonction u dépend de plusieurs variables (x, y, z,...). La propagation des incertitudes de cette
fonction, en terme du carré de I'écart type est de la forme de :

2 _ (0u 2 2 w2 2 ou\2 2
Ou —(&) OX +(5) Oy +(£) d0z° ... (9)
2.2. Limite de détection
La limite de détection LDnde chaque nucléide n dépend du taux de comptage du bruit de fond, du temps

d'acquisition et de la constante d'étalonnage. Elle n’est donc pas la méme sur tout le spectre et est donnée par la
relation :

LDn = 22 \/E (10)
€k t

3. Matériels

La chaine spectrométrie gamma utilisée est composée d'un détecteur NaI(Tl) de marque ORTEC et de model
905-4, et qui comporte un photomultiplicateur, un générateur a haute tension, un préamplificateur-
amplificateur et un MCA intégrés. Le signal délivré par la chaine est ensuite véhiculé par un cable USB vers un micro-
ordinateur dans lequel est installé le logiciel Scinti-Vision qui sert a dépouiller les données.

3. RESULTAT

1 Activités spécifiques

Aprés avoir tenu compte de ces valeurs pour I'analyse individuelle de chaque échantillon prélevée sur le terrain, les
activités spécifiques du potassium-40, de la famille de l'uranium-238 et de la famille du thorium-232 sont présentées

dans le Tableau suivant, ainsi que leur limite de détection.

Tableau 3 : Activité et limite de détection des échantillons de féve du cacao dans les quatre zones
d’étude.

CODE Potassium — 40 Famille de I'U — 238 Famille du Thorium — 232
Activité LDk Activité LDy Activité LDy,
(Ba.Kg™) (Ba.Kg™) (Bg.Kg™) (Bg.Kg™) (Ba.Kg™) (Ba.Kg™)
AR2T 638 + 62 79,39 147 + 9,65 21,08 398 + 28,62 31,80
AR1F 678 + 59 60,46 65 + 8,55 16,06 387 + 27,07 24,22
OC1F 475 + 68 64,22 117 £ 9,14 17,05 327 + 25,96 25,72
0c2C 523 + 65 64,63 88 + 7,92 17,16 281 + 24,12 25,89
oC3T 408 + 54 63,26 99 + 9,14 16,80 331 426,17 25,34
SC3F 532 + 49 59,87 59 + 7,48 15,90 173 + 24,74 23,98
SC4T 642 + 50 59,68 97 + 8,54 15,85 298 + 22,28 23,91

SC5T 623 + 49 56,30 138 + 8,50 14,95 294 + 20,92 22,55
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SC21C 839 + 69 67,71 134+ 10,99 17,98 337 £ 28,39 27,2

4. DISCUSSION

1. Activités spécifique de trois principaux radionucléides naturels de la féve du cacao
Le Cacao est le fruit du cacaoyer, Les principales variétés de cacao sont : les Criollo, les Forastero et les Trinitario.

L'activité spécifique du potassium-40 est les plus abondants par rapport aux autres radionucléides naturels. On n‘a
constaté que les feves a forte tendance trinitario sur un site d’Antanimena (AR2T) a la valeur d'activité spécifique du
potassium-40 le plus élevé, qui est (1390 + 62) Bq. kg, C'est dans le méme site que la famille de I'Uranium-238 est
dominant par rapport aux autres sites.

CRIOLLO FORASTERO
1500.000 1500.000
1000.000 uAK 1000.000 =AK
500.000 T 500.000 t— =AU
0.000 = Ath 0.000 =ATh
ocac sc21c ARIF  OCIF  SC3F
a) b)
TRINITARIO
1500.000
1000.000 HAK
=AU
500.000
Ath
0.000
AR2T  OC3T  SCA4T  SCST

c)
Figure 3: Activités spécifiques des trois radionucléides naturels dans les
échantillons de la féve du cacao analysés
2. Impact dosimétrique
L'impact dosimétrique est déterminé en évaluant les doses de rayonnements gamma regues par une population
exposée. Il s’exprime en Sievert(Sv). On emploi souvent un sous-multiple, le milli-Sievert(1mSv = 1073Sv). Par
ailleurs, la limite de dose maximale annuelleadmissible pour le public étant 1 milli-Sievert par an (1mSv.an™) [10].
2-1. Evaluation de I'exposition externe

2-2. Estimation de la dose absorbée

La dose absorbée du rayonnement gamma dans I'air @ 1 métre au-dessus du sol est exprimé par la relation ci-aprés
[10, 9]-

Da = CKAK + C"AU + CThATh (11)
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Figure 3 : Dose absorbé du *°K, de la famille de I’ 238U et de la famille du?*?Th

Estimation de la dose efficace annuelle

Pour estimer la dose efficace annuelle dans lair libre, il faut considérer le coefficient de conversion (Q) 0,7
Sv.Gy-1 (en sievert par gray) de la dose absorbée a la dose efficace.

Ensuite, On suppose qu’un individu passe environ de 20% de son temps a l'extérieur d’un batiment. Alors, le taux
d’occupation (Q,) moyen est équivaut a 0,2. Ainsi, la dose efficace annuelle dans I'air libre est donnée par la relation
suivante [9]:

De = Da.Q..Q.T. 107° 12)
0.50
0.40 il I .
0.30 - B = B
0.20 I
0.10
R R T S R S W
B X AL B N S S
L LS

Figure 4 : Estimation de la dose efficace annuelle

On a constaté que la dose absorbée de toute les site considéré varie de (153 + 26) nGy.h™'a (335 +34) nGy.h7 1. La
moyenne vaut(263 + 31) nGy.h™1. On remarque qu’aucune des valeurs de dose absorbée sont inférieures a la
moyenne mondiale 57 nGy.h~! [11]. Dans le cas de la dose efficace annuelle, sa moyenne mondiale regue par un
individu a l'air libre est de 0,07 mSv.an"'[11].

4. CONCLUSION

Madagascar est I'un des pays producteur du cacao, ayant la meilleure qualité mais de faible quantité. La présente
étude nous a permis d'évaluer le niveau des radionucléides telluriques dans le cacao longeant la plaine du
Sambirano et qui regroupe trois localités, dont Ambalavelona, Ankatafahely et Antanimena. Elle a permis de
déterminer les activités spécifiques du Potassium-40, de la famille de I'Uranium-238 et celle du Thorium-232.
Les analyses quantitatives ont été faites a I'aide d’'un spectrométre gamma avec un détecteur NaI(Tl) de marque
ORTEC, au Département d’Analyses et Techniques Nucléaires de I'INSTN-Madagascar. Des mesures de longue
durée ont été effectuées pour avoir des résultats suffisamment fiables car les statistiques de comptage
influencent beaucoup sur les résultats d‘analyse. Les valeurs moyennes des activités spécifiques des trois
radionucléides naturels étudiés sont supérieures a la valeur moyenne mondiale. Le flux de potassium joue un role
important dans le contrdle des mouvements des cellules. C'est celui qui assure I'équilibre acido-basique. Il favorise
également la photosynthése, diminue la transpiration et réduit les risques de flétrissement en cas de sécheresse.
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