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Résumeé :

Nous donnons ‘le pouvoir d'échappement de I'Em-222 des roches
uraniféres de Madagascar (bétafite, monazite, euxenite, ampangabéite,
f'uranorcicite, carnotite, autunite, zircon, microsyénite, bastanesite) et
celui de 'oxyde d’'uranium U-.QOs, déterminé & I'aide d'un détecteur Ge (Li).
La plupart de ces roches laissent échapper de 'Em-222. La bétafite (54 +
2)%, 'uranorcicite (5% + 5)%, la carnotite (44 + 4)%, sont les plus grands
émanateurs. La microsyénite (20 + 6)%, 'oxyde d’'uranium U.O. (26 + 4)%
sont des émanateurs moyens tandis que l'euxénite (13 + 1)%, fautunite
(12 = 2)%, le zircon (11 + 5)% sont de faibles émanateurs. L'ampanga-
béite et 1a bastanésite donnent des valeurs trés dispersées pour gu'aucune
conclusion valable puisse étre donnée. Pour la monazite, il n'y a presque
pas d'échappement, nous avons ['équilibre.

Abstract :

- The Em-222 escape powers from uranifere malagasy ores have been
determined by the means of a Ge(Li) detector. Em-222 escapes from
almost of these ores (betafite (54 + 2)%, uranorcicite (51 * 5)%, camotite
(44 + 4)%, microsyenite (20 + 6)%, U0« (26 * 4)%, euxenite (131 1)%,
autunite (12 + 2)%, zircon (11 + 5)%). For ampangabeite and bastnaesite,
experimental results are too scattered and no valid conclusiori may be get
out. For monazite, there is no Em-222 escape, there is radioactive
equilibrum.
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1. INTRCDUCTION

Il existe plusieurs méthodes pour la prospection de l'uranium. La plupart
sont des méthodes radiométriques qui reposent sur la détection du radon-
222 contenu dans l'atmosphére, dans le sol, dans l'eau. Cependant, la
concentration du radon dans ces endroits dépend d’'un certain nombre de
paramétres, entre autres du pouvoir d’échappement du radon a travers les
roches.

La connaissance des divers parameétres permet également le choix des
méthodes a utiliser pour l'ouverture d’'une mine uranifére. En effet, le
radon qui est un gaz nocif radioactif exige une protection. Cette derniere
est si impertante que son colt peut étre décisif dans ie choix du mode
d’extraction.

Des chercheurs ont mesuré le pouvoir d'échappement du Rn-222 de
divers roches et minerais radioactifs. Entre autres, BARRETO [1] a étudié
l'activité et le pouvoir d'échappement du Rn-222 pour une variété de
roches et de minerais en mesurant le rayonnement alpha avec un
spectromeétre a scintillation. AUSTIN [2] a utilisé un détecteur Na |(Tl) pour
mesurer Femanation du Rn-222 des échantillons fournis par I'Agence
Interndtionale de I'Energie Atomique.

A notre connaissance, il n'existe p'as de mesures correspondantes en ce
qui concerne les roches et minerais de Madagascar. Le présent travail
consiste a4 mesurer le pouvoir d'échappement de quelques roches et
minerais uraniferes de Madagascar (bétafite, urancrcicite, euxénite,
camotite, autunite, microsyénife, zircon), monazite, ampangabéite, basta-
nesite), et de l'oxyde d'uranium UJ.0. a l'aide d'un détecteur Ge(Li).

La plupart de ces roches ou minerais laissent échapper 'Emanation-222.
La betafite. I'uranorcicite, la carnotite sont les plus grands émanateurs.
Leur pouvoir d'échappement varie de 43 p. 100 4 54 p. 100.

L'euxénite, I'autunite sont de faibles émanateurs. L’'ordre de grandeur de
leur pouvoir d’échappement (12%) est le méme que celui du zircon. Celui
du microsyénite est voisin de 20 p. 100.

Pour la monazite, nous avons pratiquement l'équilibre. i n'y a gueére
d'échappement.

L'oxyde d'uranium U.O., échantillon fourni par I'AIEA, donne un pouvoir
d’échappement voisin de 26 p. 100.

L'ampangabéite et la bastanésite donnent des valeurs trop dispersées
pour pouvoir permettre de donner une conclusion valable. .
Avec un spectrométre a scintillation, BARRETO [1] a trouvé un pouvoir
d'échappement de 0,2 4 12,1 p. 100 pour le zircon de Finlande, et de 0,2 p.
100 pour la monazite. Ces valeurs sont en accord avec les résultats pour
les roches de Madagascar que nous avons étudiées.

Les valeurs trouvées par AUSTIN varient entre 1 p. 100 @ 91 p. 100 [2]

2. CONDITIONS EXPERIMENTALES

Le détecteur est un systéme a semi-conducteur Ge(Li) du type coaxial
viai, marque CANBERRA, modéle 7229, de surface utile 22,5 cm™ et de
hauteur 4,3 cm.
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La chaine est une chaine compléte CANBERRA (préamplificateur 2001
amplificateur 2010, analyseur multicanal MC 8100/E, avec sortie télétype
ASR 233).

L'analyseur multicanal MCA 8100/E permet de compter sur 4096 canaux
par tranche de 1024. i n’a ni I'option calibration, ni 'option analyse des
pics.

La calibration est faite manuellement par droite de régression linéaire. De
méme, l'analyse des pics est faite a’la main car nous n'avons pas le
dépouillement automatique.

Toutefois, le lissage des courbes pour la détermination des coefficients A
et B a été fait a l'ordinateur IBM 1130 a l'aide d'un programme par |a
meéthode des moindres carrés.

Le calcul du nombre de coups sous le pic est obtenu par la procédure
suivante (voir Fig. 1).

N = N — N
pic tot fond
C:
avec N : N(C;
ot 2
C =20,

ou N(C) est le nombre de coups contenti dans le canal numéro C.
Si N¢g et Ngp sont les nombres moyens de coups dans un canal se

trouvant a gauche et a droite du pic. nous avons :

N
iG D~ )
Nfond —————? (C cC i1
ou
1 C
NfG - 1 E N(C)
’ C C
C}
NfD ————C —f——1 5 N(C)
- C C

lLes calculs d'erreur sont faits avec la methode habituelle. Nous
suustrayons ainsi le fond continu da au bruit de fond et a I'effet Compton
des gamma d'énergic superieure

Les echantilions sont stimis a des conditions expérimentales semblables
Léchantilon est redutt en poudre fine et scelie dans un récipient de verre
cylindnque (de 2.5 cm de diametre) sur une epaisseur de 15 millimetres.
Le premier comptage commence apres trois heures de scellement, temps
au bout duquel le radon 222 est en equilibre avec ses descendants. (Les
périodes du Bi-214 et du Ph-214 sont respectivement de 20 minutes et de
27 minutes) La mesure des activités du Bi-214 et du Pb-214 permet de
deduire le nombre de noyaux Em-222

Les mesures se font a intervalles requliers de 24 heures pendant tranie
JOUrs.

Chaqgue échantillon conserve toujours ia meme geométrie de comptagr
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Le temps de comptage dépend de l'activité de chaque échantillon.
Nous portons les points expérimentaux sur une graphique pour diffé-
rentes énergies (186 keV, 242 keV, 2955 keV, 352 keV, 609.5 kev).

Le lissage des courbes donne la forme:

N=A+B(1—e AV
ou A est 2gal & la constante radicactive du radon (A = 0,182 | ', soit T -
3,81 j) avec les valeurs de A et de B. La forme de la courbe est conforme
a la théorie (voir courbe).
Un raisonnement simple permet de détinir le pouvoir d'échappement p par
la relation:
D = ';{‘?’C"é exprimé en pourcent.

Nous résumons les résultats expérimentaux sur le tableau | et le
tableau Il
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TABLEAU

DETERMINATION DU POUVOIR D'ECHAPPEMENT p DE -QUELQUES ROCHES
MALGACHES EN POUR CENT A PARTIR DES ENERGIES 242 keV, 2955 keV,
352 keV, 609.5 keV o

Roches 242 keV | 295,5 keV | 352 keV | 609,5 keV m\;a)!::;e’
: de p
Betafite n° | ......| 53 +2 58 + 3 5242 54 +2
Betafite n° 2 ., .... 50 +2 52 4+ 1 51+ 1 S5+ 1 S2 41
Urarorcicite ..... . 51 47 51 + 4 S 4+ 3 52 + 4 51 +5
EuXénite .......... 12 4 1 13 4+ 1 13 41 1341
)

Carnotite .........| 4246 44 4 4 45 + 3 44+ 4
Autunite .......... 13 42 12 42 10+ 1 12 2
Microsyénlte ...... 19+7 I6 +5 24 + 6 20 4 6
Zircon ....... 1245 944 1345 h+5
U,O,...:—.....,.. 747 5 +2 25 + | l 2 1 4
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3. CONCLUSION ET REMARQUES

Commengons d'abord par des remarques concernant les pics étudiés.
Le pic de 186 keV est un pic double de I'U-235 et du Ra-226 dont les
énergies sont respectivement 185,7 keV et 1864 keV. La résolution de la
chaine a cette énergie est de 2 keV; les pics ne sont pas séparés.
L’intensité du pic pendant l'intervalle de temps considérg est pratiquement
constante. En effet, I'U-235 et le Ra-226 ont des périodes longues
(respectivement 7,18 X 10"a et de 1622 ans) par rapport a 30 jours; leurs
activités sont donc presque constantes.
Le pic de 242 keV du Pb-214 est un pic trés intense. Mais il est masqué
partiellement ou entierement par le pic 239 keV du Pb-212 selon que la
concentration du Th-232 dans la roche est faible ou forte. Dans fe premier
cas, on peut soustraire Ia contribution du Pb-212 en prolongeant la
courbe a gauche par la symétrique a droite par rapport au pic 242 keV.
Dans le second cas, il n'est pas possible de mesurer I'intensité du pic.
Le pic de 295,5 keV du Pb-214 est proche du pic de 300,5 keV du Pb-212.
Mais généralement, ce pic est faible et la résolution de la chaine permet
de les séparer.
Les pics de 352 keV et de 609,5 keV qui sont respectivement dus au
Pb-214 et au Bi-214 sont des pics trés intenses. lis sont isolés, donc
facilement exploitables.
Les valeurs trouvées pour le pouvoir d'échappement p pour les différentes
énergies (242 keV; 2955 keV . 352 keV; 609,5 keV) concordent dans
'approximation de 10 p. 10C. De toutes ces énergies, la meilleure valeur
de p correspond a I'énergie 352 keV qui est un pic isolé intense ; lerreur,
qui vient de la statistique en grande partie, est faible. Par contre, les
valeurs obtenues pour les pics 242 keV et 295,5 keV qui sont plus faibles
et qui peuvent se superposer avec d'autres pics sont moins bonnes.
En fait, 'étude actuelle est celle du retour a I'état d’équilibre des roches.
De méme, les résultats trouvés sont obtenus en supposant que Ia quantité
de I'Em-222 restant dans !a roche est constante. Nous pouvons améliorer
e calcul du pouvoir déchappement en prenant deux échantillons:
identiques, I'un ouvert, l'autre scellé. La différence des taux de comptage
correspond alors a YEm-222 qui s'échappe de la roche.
Une autre méthode est celle qui mesure effectivement le Rn-222. On
mesure l'activité du Ra-226 qui permet de déduire la concentration du
Rn-222 présent dans l'échantillon. Puis on mesure seulement l'activité du
Rn-222 se trouvant dans I'atmosphére de I'ampoule de volume connu.
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fig.1v,9
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