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RESUME

Introduction : Les radionucléides naturels d'origine terrestre sont répandus dans l'environnement et sont distribués dans le sol, les
roches, I'eau, I'air, les plantes et le corps humain. Ces radionucléides sont principalement le potassium-40 (*°K) et les familles de
I'uranium-238 (8U) et du thorium-232 (%Th). Ils sont principalement la source d’exposition de I'homme aux rayonnements.
Contexte : Certaines régions de Madagascar possedent de niveau élevé de radioactivité naturelle, a savoir les endroits riches en
minerai radioactif ou le gisement des terres rares. C'est la raison pour laquelle qu’on a un intérét particulier de mener une étude dans
le gisement des terres rares de la presqu’ile d’Ampasindava. Objectifs : Le but de ce travail est de caractériser les activités spécifiques
de ces trois radionucléides ainsi que ses distributions spatiales. Méthodes : Durant I'échantillonnage du 27 ao(it au 04 octobre 2019,
quarante-neuf (49) échantillons ont été prélevés dont 24 échantillons de sols et 25 échantillons de roches. Les analyses ont été faites
par spectrométrie gamma du département Analyses et Techniques Nucléaires de I'INSTN-Madagascar. Résultats : Dans I'ensemble du
site d'étude, les activités spécifiques (*°K, 28U et 2Th) dans le sol varient de (116 + 8) Bg.kg? & (893 + 28) Bq.kg™ avec une
moyenne de (355 + 45) Bq.kg?, de (34 + 3) Bq.kg™! & (152 + 4) Bq.kg™ avec une moyenne de (76 + 6) Bq.kg"! et de (125 + 10)
Bq.kg™ & (445 + 17) Bq.kg™! avec une moyenne de (261 + 19) Bqg.kg! respectivement. Pour les échantillons de roches, ces activités
variant de (92 + 8) Bq.kg™ a (1913 + 57) Bq.kg! avec une moyenne de (772 + 111) Bq.kg?, de (16 + 3) Bq.kg™ & (429 + 7) Bq.kg!
avec une moyenne de (80 + 16) Bqg.kg! et de (65 + 8) Bq.kg! & (497 + 17) Bq.kg' avec une moyenne de (176 + 20) Bq.kg*
respectivement. Conclusion : Les activités moyennes trouvées dépassent généralement les valeurs moyennes mondiales, publiées
dans I'UNSCEAR 2000. Cela indique que le minerai des terres rares dans le site d'étude est riche en élément radioactif naturel. Les

distributions spatiales des activités sont aussi discutées en détail.
Mots-clés . radionucléide, activité spécifique, sol, roche, spectrométrie gamma.

ABSTRACT

Background: Natural radionuclides of terrestrial origin are widely in the environment which are distributed in soil, rocks, water, air,
plants and the human bodies. These radionuclides are mainly potassium-40 (*°K), uranium-238 (**®U) and thorium-232 (***Th) series.
They are mainly the source of human radiation exposure. Context: Some regions of Madagascar are reputed high level of natural
radioactivity, namely places rich in radioactive ore or the deposit of rare earth elements (REE). This is the reason for the particular
interest for studying the rare earth deposit of the Ampasindava peninsula. Objectives: The aim of this work is to characterize the
activities of these three radionuclides as well as their spatial distributions. Methods: During the field work, i.e. from 27 August to 4
October 2019, forty-nine (49) samples were collected, with 24 soil and 25 rock samples. Sample measurement has been performed by
gamma spectrometry system at the INSTN-Madagascar Nuclear Analyses and Techniques Department. Results: Considering the study
site as whole, the (*)K, 238U and 2*?Th) specific activities in soil samples vary from (116 + 8) Bq.kg™ to (893 + 28) Bq.kg™ with an
average of (355 % 45) Bq.kg?, from (34 % 3) Bq.kg! to (152 + 4) Bq.kg! with an average of (76 + 6) Bq.kg! and from (125 * 10)
Bq.kg! to (445 £ 17) Bg.kg! with an average of (261 + 19) Bq.kg™ respectively. For rock samples, activity values obtained are
between (92 + 8) Bg.kg™ and (1913 + 57) Bq.kg™ with an average of (772 + 111) Bqg.kg™, (16 + 3) Bg.kg™ and (429 * 7) Bq.kg™
with an average of (80 + 16) Bq.kg™ and (65 + 8) Bq.kg™ and (497 + 17) Bq.kg™ with an average of (176 + 20) Bq.kg™ respectively.
Conclusion: The average activities found are generally above the worldwide average values, published in UNSCEAR 2000. This
indicates that the rare earth elements deposit in the study site is rich in the naturally occurring radioactive materials. The activity
spatial distributions are also discussed in details.

Key-words: radionuclide, specific activity, soil, rock, gamma spectrometry system.

1. INTRODUCTION

En 2008, la compagnie d’exploration miniére Tantalus Rare Earth (TREM) débute un programme d’exploration miniére
d’Ambohimirahavavy, presqu’ile d’Ampasindava du Nord-ouest de Madagascar. Avant de commencer I'exploitation, cette
compagnie a procédé un relevé géophysique aéroportée (magnétique et radiométrique) dans l'objectif de mieux
comprendre la géologie du complexe, d'obtenir une cartographie plus précise des différents corps plutoniques et de
définir avec une bonne précision la position des zones minéralisées potentielles a forer.
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La grande majorité des gisements primaires de Terres Rares est associée a des formations magmatiques plus ou moins
fortement différenciées, voire stratifiées, souvent a structure circulaire. Le gisement comprend les massifs intrusifs
alcalins et peralcalins, les carbonatites, et les volcanites et certains systémes hydrothermaux éventuellement associés [1].

Cependant, les principaux gisements de Terres Rares exploités se trouvent en Chine. Le plus important est le gisement de
Bayan Obo, en Mongolie Intérieure, qui détiendrait plus de 80 % des réserves chinoises et plus de 60 % des réserves
mondiales, et qui produit prés de la moitié des Terres Rares produites en Chine [1].

Dans le reste du monde, les principaux gisements exploités sont a Mount Weld (Australie Occidentale), Mountain Pass
(Californie, Etats-Unis), Lovozero (Péninsule de Kola, Russie), des sables de monazite en Inde (Odisha, Andhra Pradesh)
et au Brésil. De nouveaux projets sont en préproduction (Dong Pao, Vietnam, Ulba Tailings, Kazakhstan), et plusieurs
dizaines d'autres gisements ont été découverts et évalués au cours des années 2010 a 2014, en Afrique (Malawi, Kenya,
Tanzanie, Namibie, Afrique du Sud, Madagascar), en Amérique (Etats-Unis, Canada, Brésil), en Europe (Suéde,
Groenland) et en Australie [1].

D’une maniére générale, les terres rares et les métaux rares jouent un role important dans la transition énergétique. Elles
jouent aussi un réle dans les technologies a basse consommation d'énergie, et les secteurs microélectronique, le wifi, le
radar, ou la téléphonie mobile [2].

Entre 2010 et 2011, la flambée des prix de ces terres rares ainsi que les inquiétudes associées sur leurs
approvisionnements avaient conduit a I'augmentation de nombre d'investisseurs a rechercher des ressources miniéres en
Terres Rares ailleurs qu'en Chine [1]. Madagascar présente un potentiel minier fort intéressant mais jusqu’a présent il a
été peu mis en valeur, comme I'a récemment montré la synthése géologique et miniere réalisée par les bureaux
géologiques allemand (BGR), américain (USGS) et francais (BRGM) dans le cadre du Projet de Gouvernance des
Ressources Minérales (PGRM) financé par la Banque Mondiale [3]. Sur la base d'études anciennes et des nouvelles
données obtenues dans le cadre du PGRM [4], on sait que de nombreuses minéralisations en métaux rares sont
présentes dans les massifs alcalins situés au nord-ouest de Madagascar, notamment sur la péninsule d’Ampasindava.
Toutefois, les terres rares sont généralement associées aux radionucléides naturels dans les isotopes du thorium et de
['uranium [5].

Ces derniers sont les principales sources d’exposition aux rayonnements (environ 56 %) de I'homme par l'intermédiaire
du radon gazeux. D'autre source d’exposition provient aussi le radionucléide potassium-40 et le rayonnement cosmique
[6]. Les trois radionucléides naturels (K-40, familles de I'U-238 et du Th-232) ayant des demi-vies radioactives
relativement proches de I'dge de la terre, sont considérés comme les principaux contributeurs de la source d'irradiation
externe du corps humain. Ils peuvent étre transportés et étre piégés par divers matériaux géologiques [6].

Seules les zones proches de sites des accidents nucléaires se caractérisent les niveaux de radionucléides artificiels
présents dans l'environnement plus importants que ceux des radionucléides d'origine naturelle. L'exposition aux
rayonnements ionisants des populations résulte principalement des irradiations externes et internes liées aux sources de
radioactivité naturelle [7, 8, 9, 10]. En effet, les procédés de traitement des terres rares peuvent accentuer les niveaux
de la radioactivité naturelle a la surface du sol. C'est dans ce contexte que nous nous sommes intéressés sur la
caractérisation de la radioactivité naturelle dans le gisement des terres rares dans la presquile d’Ampasindava, District
d’Ambanja. Pour aboutir a I'objectif de la recherche, des travaux de prélevement des échantillons (sol et roche) ont été
effectués. Les résultats sont présentés en termes des activités spécifiques et de distribution spatiale de ces activités dans
la zone d'étude.

2. MATERIELS ET METHODES
2.1 Localisation et description du site d’étude :

La presqu'le d’Ampasindava se trouve dans la zone cotiere Nord-Ouest de Madagascar. Elle est située a 35 km au Sud-
Ouest de la ville d’Ambanja. Ampasindava appartient administrativement a la région DIANA, s'étendant entre 11° et 15°
de latitude et entre 47° et 50° de longitude, couvrant une surface de 20942 km? [4]. Les campements, les villages, les
voies miniéres dans laquelle I'étude a été faite sont localisés dans les périmétres miniers de la Société TREM ; notamment
les Communes rurales d’Antsirabe et Ambaliha, Districtd’Ambanja, Madagascar (Figure 1).
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Figure 1: Carte de localisation de la zone d'étude.

2.2 Prélevement des échantillons :

Les échantillons ont été prélevés entre le 27 ao(it et 04 octobre 2019. Au total, vingt-quatre (24) échantillons de sol,
d’une masse chacune de 500 g, ont été prélevés jusqu’a 10 cm de profondeur dont 14 a Antsirabe et 10 a Ambaliha. De
plus, vingt-cing (25) échantillons de roches de 500 g chacun ont été prélevés a la surface du terrain dont 14 a Antsirabe
et 11 a Ambaliha. Ils ont été ensuite mis dans des sachets en plastique. Les échantillons prélevés ont été mis dans des
sachets en plastique, bien étiquetés et codés. Il est a noter que les sols et les roches sont utilisés comme matériaux de
constructions de la population locale. Les coordonnées géographiques des points de prélévement ont été déterminées a
I'aide du Global Positioning System (GPS).

2.3 Préparation des échantillons :

Au laboratoire, les échantillons de sols sont séchés a 80 °C dans une étuve pendant 12 a 24 h selon le taux d’humidité de
I'échantillon, puis broyés pour les rendre homogénes. Aprés le broyage, ils sont mis dans des porte-échantillons
cylindriques en polyéthyléne de 100 cm?®, fermés hermétiquement et stockés pendant un mois pour atteindre Iéquilibre
séculaire entre le **°Ra et ses descendants. Les masses d'échantillon analysées sont déterminées a I'aide d’une balance
électronique de précision (£ 5%) et enregistrées dans le logbook de préparation du laboratoire. Ces masses sont utilisées
pour les calculs des activités massiques (Bg.kg™).

2.4 Spectrométrie gamma :

Les échantillons sont analysés par un spectrométre gamma, muni d’'un détecteur iodure de sodium activé au thallium
NaI(Tl) 3"x 3" de 'ORTEC. Ce détecteur est polarisé d’une tension +800 V via un cable USB (Modéle 905-4) a l'aide d'un
logiciel ScintiVision. Le module préamplificateur (Modéle ORTEC) est placé au plus prés du détecteur pour récupérer le
maximum des signaux délivrés par le tube photomultiplicateur et réduire le bruit généré par les composantes
électroniques du détecteur. Ce module est connecté a un analyseur multi-canal (MCA) comprenant 1024 canaux et
fonctionnant a 100 MHz. Le MCA est composé d'un amplificateur et d’un convertisseur analogique numérique (ADC).
L'amplificateur permet de régler le gain de 0,40 a 1,20 et de faire la mise en forme (Shaping Time) de 2 ps.

Ce type de détecteur a été choisi en raison de sa bonne efficacité de détection. De plus, il est adéquat pour mesurer les
échantillons de I'environnement. Le spectre obtenu permet de faire I'analyse qualitative et quantitative [11, 12, 13].

2.5 Controle qualité de la chaine de mesure :

Avant de faire les analyses, le contrdle qualité de la chaine de mesure est faite a I'aide des matériaux de référence
certifiés de I'AIEA RGK-1, RGU-1 et RGTh-1 afin d'avoir la bonne précision et des résultats fiables. Trois pics d’absorption
totale sont exploités pour chaque spectre. Les centroides des pics exploités correspondent a 1461 keV (*K), a 1764,5
keV (*'*Bi) et a 2614,5 keV (*®TI). Les deux derniers radionucléides proviennent des familles de I'uranium-238 et du
thorium-232 respectivement.
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Comme ces trois radionucléides sont d'origines naturels, la mesure du bruit de fond de I'environnement a été effectuée
par la mesure a vide (absence d’une source radioactive ou de I'échantillon) pour faire la correction.

Les trois matériaux de référence (RGK-1, RGU-1 et RGTh-1) sont utilisés a la fois pour I'étalonnage en énergie et le calcul
de I'activité massique. Ces sources sont de natures et de formes semblables a celles de I'échantillon a analyser. Elles sont
référencées par une activité massique ou volumique ou a un taux d’émission photonique des principales raies gamma
[14, 15].

2.6. Etalonnage en énergie :

L'étalonnage en énergie consiste a établir une relation entre I'énergie £ (keV) et le numéro de canal C. L'équation de
I'étalonnage obtenue est une fonction de droite, donnée par la relation (1) ci-aprés.

E=aC+b (1)
Oou a : coefficient directeur (keV/canal),
b : valeur de I'énergie a l'origine.

Les valeurs de coefficients a et b sont déterminées a l'aide de la méthode des moindres carrés [13].
2.7 Bruit de fond :

La connaissance du bruit de fond pour les mesures de faibles activités est une condition préalable, pour obtenir les limites
de détection les plus faibles possibles. Les rayonnements provenant de bruit de fond environnemental sont dus aux radio-
isotopes constituants le détecteur, les matériaux de protection associés, les radionucléides terrestres et les rayonnements
cosmiques [16, 17]. Afin de soustraire les contributions parasites dues, d'une part, a la boite en plastique, d’autre part,
au bruit de fond ambiant, un comptage a vide est réalisé pendant une durée de temps égale a celle de I'acquisition des
spectres.

2.8 Calculs des activités :

L'activité spécifique d’un radionucléide gamma est déterminée a partir d'une analyse comparative entre le matériau de
référence (utilisé comme étalon) et I'échantillon [18], donnée par la relation (2) ci-aprés :

T m,
_ Nech étal
A%ch - A\étal x =X (2)
N éch

étal

ou Asn  : activité massique de I'échantillons (Bg.kg™),
Aga activités de I'étalon (Bq.kg™),
Ty, - taux net du pic photoélectrique de I'échantillon (coup par seconde),
Ty, - taux net du pic photoélectrique de I'étalon (coup par seconde),
Mg, - Masse de I'échantillon (kg),
Mgq - Masse de I'étalon (kg).

2.9 Calculs d’incertitude des mesures :

L'incertitude de mesure (notée o) est la valeur qui caractérise la dispersion des valeurs qui peuvent étre attribuées a la
grandeur mesurée. L'incertitude est généralement due au prélévement, a la préparation de I'échantillon et a la statistique
de comptage. Elle est indépendante et s’additionne selon la loi des écarts-types [12].

Cette incertitude est donc calculée a partir de I'équation 3 ci-apres.

2 2

2
op o, o,
O-A% — Aéch % ( etal} + Tétal + Téch (3)
ch 'A‘E T
tal N

Ou g,,, : incertitude absolue de I'échantillon,
Octal 1 Oratar €8 04+ incertitude partielle sur chaque paramétre.

étal éch

3. RESULTATS

3.1 Echantillon de sol :

Les activités spécifiques (*°K, 2U et 2**Th) ainsi que les incertitudes sont déterminées en utilisant les relations 2 et 3
(Tableau 1). Les résultats obtenus sont ensuite comparés aux activités spécifiques trouvées par les études antérieures
dans quelques régions de Madagascar et au niveau mondial (Tableau 2 et 3).
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Tableau 1 : Activités massiques de *°K, 28U et **Th des échantillons de sols

Activités spécifiques (Bg.kg™)

Sites Codes

40K 238U 232Th
S01 389 + 14 63 +4 201 + 11
Ambodifinesy S02 224 + 11 122 + 4 259 + 12
S03 406 + 15 61+4 227 + 12
Joja S04 220 + 10 54 +4 199 + 11
Mangantalijo S05 481 + 17 71+4 233 +12
Antsirabe I S06 154 + 8 42+3 128 +9
S07 198 +9 56+ 3 170 £ 10
Antsirabe II S08 205+9 34+3 157 +9
S09 136 £ 8 39+3 125+ 8
Ambodimangatelo S10 476 + 16 66 + 4 125+ 10
Tsarabanjahely S11 893 + 28 56 +4 156 + 10
Tsarabanjabe S12 174+ 9 152 + 4 266 + 12
Berahodaka S13 214+ 11 133+5 445 + 17
Befitina S14 168 + 10 79 +4 295+ 13
S15 303+ 13 83+4 393 + 16
Ambodivoanio S16 817 £ 26 52+4 327 £+ 14
Ankitsopo S17 116 + 8 120+ 4 354+ 14
Ankatafa S18 361 + 14 67 +4 325+ 14
Betaimboay S19 236 + 11 86 +4 319+ 14
Ankobabe S20 236 + 10 93+3 352 + 13
Ambalina S21 474 £ 16 96 + 4 298 + 13
S22 446 + 16 42 +4 229 + 12
Ambatokirintsa S23 361 +13 67 +4 319+ 14
Ampasibitika S24 836 + 26 86 +4 354+ 14
Moyenne [Minimale — Maximale] 355 [116 — 893] 76 [34 — 152] 261 [125 — 445]

Tableau 2 : Extraits des activités spécifiques dans les sols a Madagascar

. Activités spécifiques (Bq.kg™) * Référence
Site 20 238 232
K J) Th
Baie des Francais, _ _ _
Antsiranana 313 [112 - 565] 139 [77 — 190] 126 [81 — 161] [19]
Befandriana Nord 200 [122 - 519] 56 [24 — 95] 118 [12 — 238] [20]
Ambanja 1 025 [803 — 1 249] 21 [10 — 40] 198 [153 — 218] [21]
Antalaha-
Ambohitralanana 338 [103 — 1039] 23 [5 - 109] 319 - 146] [22]
Ampaim.be' Fenoarivo o5 1161-1045] 5390 [437 - 17295] 21 336 [910 — 87 160] [12]
tsinanana
Vinaninkarena-
Antsirabe 467 [237 — 667] 176 [92 — 451] 126 [107 — 158] [13]
Antananarivo 448 [24 — 2 315] 14 [4 — 24] 75[47 — 118] [23]
Montagne d’Ambre, _ _ )
Antsiranana 218 [126 — 327] 44 [14 - 73] 90 [10 - 402] [24]
* Valeur moyenne [valeur minimale — valeur maximale]
Tableau 3 : Extraits des activités spécifiques dans le sol au niveau Mondial.
Activités spécifiques (Bq.kg™) * Référence
Pays a0y 238 B2
Algérie 370 [66 — 1150] 30 [2 -110] 25 [2 - 140]
Egypte 320 [29 — 650] 37 [6 —120] 18 [2 — 96]
Etats-Unis 370 [100 - 700] 35 [4 - 140] 35[4 - 130]
Chine 440 [9 — 1800] 33 [2 - 690] 41 [1 - 360]
Inde 400 [38 — 760] 29 [7 — 81] 64 [14 — 160] [25]
Malaisie 310 [170 - 430] 66 [49 — 86] 82 [63 - 110]
Russie 520 [100 — 1400] 19 [0 - 67] 30[2 —-79]
Suisse 370 [400 — 1000] 40 [10 — 150] 25[4 - 70]
Portugal 840 [220 — 1230] 49 [26 — 82] 51 [22 - 100]

* Valeur moyenne [valeur minimale — valeur maximale]
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3.2 Echantillon de roche :
Les résultats d’analyse des échantillons des sols sont donnés au Tableau 4.

Tableau 4: Activités spécifiques dans les échantillons de roche.
Activités spécifiques (Bq.kg™)

Sites Codes

40K 238U 232Th
RO1 119+ 8 41 +3 112 +9
Ambodifinesy R0O2 102 + 8 72+ 4 118+ 9
RO3 1098 + 33 92+3 154 +9
. R0O4 1329 + 40 120+ 4 290 + 13
Joja ROS 751 + 24 50 + 4 185 + 11
Mangantalijo R0O6 169+9 60+3 153+9
RO7 1644 + 48 111 +4 435 £ 11
Antsirabe II RO8 1435 £ 43 93+4 226 + 12
Ambodimangatelo R0O9 92+8 16+3 94+9
Tsarabanjahely R10 1330 + 40 29+3 157 £ 10
Tsarabanjabe R11 1913 + 57 23+3 111+ 10
hodak R12 1429 + 43 45+3 118 + 10
Berahodaka R13 925 + 28 125 + 4 227 + 10
Befitina R14 549 + 18 429 +7 497 + 17
R15 293 + 11 22+3 65+ 8
Antsirabe I R16 313+ 13 98 + 4 204 + 12
Ambodivoanio R17 541 + 18 48 + 3 141 + 10
Ankitsopo R18 128 + 8 28+3 141 +9
Ankatafa R19 157 +9 62 +4 118 +9
Betaimboay R20 841 + 26 100 + 4 217 + 11
Ankobabe R21 1091 + 34 68 + 4 147 + 10
Ambaliha R22 671 + 22 70+ 4 130+ 10
R23 1133 + 35 18+3 72+ 10
Ambatokirintsa R24 157 +9 68 +4 141 +9
Ampasibitika R25 1098 + 33 115+ 4 147 + 10
Moyenne [Minimale — Maximale] 772 [92-1913] 80[16—-429] 176 [65—497]

Tableau 5 : Extraits des activités spécifiqgues dans la roche au niveau Mondial.

Pays Activités spécifiques (Bq.kg™)* Référence
40K 238U 232Th
Turquie 243 [144 — 452] 35 [12 — 49] 32[8 - 53] [26]
Arabie saoudite (Al-
1131 [110 - 6070] 12 [5 - 54] 13 [5 - 61] [27]

Atawilah, Al-Baha)

Yémen 1235 [1031 — 1489] 45 [37 - 53] 106 [83 — 128] [28]

Inde (Coorg district,
512 [97 — 934] 9[1-34] 79 [16 — 161] [29]
Karnataka state)

Moyenne Mondial 500 50 50 [25], [30]

* Valeur moyenne [valeur minimale — valeur maximale]
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3.3 Distribution spatiale des trois radionucléides :

Les cartes de distribution spatiale des activités spécifiques du *°K, de 128U et du 2Th des échantillons des sols et des
roches sont présentées dans la figure 2 et figure 3 ci-dessous.
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Figure 2. Distribution spatiale des activités spécifiques dans Figure 3. Distribution spatiale des activités spécifiques dans

le sol : a) *°K, b) 28U et c) Z?Th les roches : d) “°K, e) 28U et f) 2>’Th
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3.4 Etude statistique des données :

Les études statistiques des données sont menées afin d'identifier les origines des radionucléides U et 2Th. Les
activités des échantillons des sols et des roches sont comparées a l'aide d'un test d'égalité de moyenne. Ce test repose
sur les hypothéses suivantes:

- Hp : la différence entre les activités moyennes des sols et des roches est égale a 0,

- Hy; : la différence entre les activités moyennes des sols et des roches est différente de 0.
Les résultats du test sont récapitulés dans le tableau 3 ci-aprés.

Tableau 3 : Résultats du test ¢ pour les échantillons de sol et de roche
Valeur trouvée

Parametres Uranium-238 Thorium-232
Différence 4,29 -84,67
Valeur observée 0,24 -3,07
Valeur critique 2,01 2,01
Valeur-p (bilatérale) 0,81 0,004
Valeur a 0,05 0,05

Pour I'uranium-238, la valeur-p calculée (p = 0,81) est trés supérieure au niveau de significativité o = 0,05. Donc
statistiquement, on ne peut pas affirmer qu'il y a une différence entre les activités de 1'”®U dans les sols et dans les
roches. Ceci pourrait étre d( a la mobilité géochimique de I'uranium qui fait que sa répartition spatiale reste globalement
uniforme.

En ce qui concerne le thorium-232, la valeur calculée (p = 0,004) est inférieure au niveau de significativité o = 0,05.
L'hypothése nulle Hy est rejetée et on retient I'hypothése alternative H;. Cela signifie que le modéle trouve une différence
significative entre les activités spécifiques du thorium-232 dans le sol et la roche.

La différence des activités du 2*’Th est expliquée par la mobilité différente des éléments uranium et thorium dans
I'environnement [31]. Dans un milieu géologiquement non perturbé, la mobilisation est limitée mais elle est accélérée par
les activités humaines telles que I'agriculture, I'exploitation miniére, etc. Le thorium est moins mobile que l'uranium a
basse température [32, 33, 34, 35, 36, 37]. De plus, le thorium est considéré comme I'élément chimique le plus immobile
du fait de sa tres faible solubilité en solution aqueuse [38, 39, 40]. L'altération des roches est généralement provoquée
par l'air et I'eau. Comme la zone étudiée se trouve dans une zone humide et de précipitation annuelle élevée, la
dispersion dépend du taux de l'altération des roches meéres, de la structure de I'élément et de la grandeur de la
perturbation. En outre, le thorium est présent a I'état d'oxydation des roches ignées primaires [41]. Des études ont
montré que le thorium est principalement transporté dans les minéraux résistant insolubles ou fortement adsorbé par sol
argileux [42, 31]. Ceux-ci confirment I'activité élevée du radionucléide 2**Th dans le sol qu‘a celle trouvée dans la roche.

4. DISCUSSION
4.1 Activité spécifique

Pour sol, les activités spécifiques du *°K varient de (116 + 8) Bq.kg™ & (893 £ 28) Bq.kg™, d'une moyenne de (355 % 45)
Bg.kg™. La valeur minimale se trouve Ankitsopo, tandis que celle de la maximale se trouvant a Tsarabanjahely. L'activité
moyenne trouvée est relativement proche de la moyenne mondiale de 400 Bq.kg™ [6, 25]. En outre, I'activité moyenne
calculée est supérieure de celles trouvées a montagne d’Ambre et a Befandriana Nord. Elle est relativement proche de
celles trouvées a la baie des Francais Antsiranana et a Antalaha/Ambohitralanana. Tandis que cette valeur moyenne est
en-dessous de celle trouvée a Vinaninkarena Antsirabe et Antananarivo, et largement en-dessous de la valeur trouvée a
Ampasimbe Fenoarivo Atsinanana et & Ambanja. Pour ce dernier, la concentration élevée en *°K est due a I'utilisation de
I'engrais pour la culture du cacao.

En ce qui concerne I'uranium-238, les activités spécifiques sont comprises entre (34 + 3) Bq.kg™ a (152 + 4) Bq.kg,
d'une moyenne de (76 + 6) Bqg.kg™. Cette valeur élevée est due a la formation géologique du milieu étudié. L'activité
minimale se trouve a Antsirabe, tandis que la valeur maximale se trouvant a Tasarabanjabe. L'activité moyenne trouvée
est deux fois supérieure a la moyenne mondiale de 35 Bq.kg™ [6, 25]. Cette activité moyenne calculée est largement
inférieure aux valeurs trouvées a la baie des Frangais Antsiranana, a Vinaninkarena Antsirabe et a Ampasimbe Fenoarivo
Atsinanana. Ces deux derniers sites se trouve a la zone uranifére et contient de forte concentration en monazite
respectivement.

Pour le thorium-232, les activités spécifiques varient de (125 + 10) Bq.kg™ (Antsirabe et Ambodimangatelo) a (445 + 17)
Bq.kg? (Berahodaka), d'une moyenne de (261 + 19) Bq.kg™. Cette valeur moyenne trouvée est presque neuf fois
supérieure a la moyenne mondiale de 30 Bq.kg™ [6, 25]. De plus, la valeur moyenne est au-dessus des activités trouvées
dans plusieurs régions de Madagascar. Par contre, elle est presque cent fois supérieure a la concentration trouvée a
Ampasimbe Fenoarivo Atsinanana car le minerai de monazite a une trés forte concentration en **Th.

Pour roche, les activités du “)K varient de (92 + 8) Bq.kg™ a (1913 + 57) Bq.kg avec la valeur moyenne de (772 + 111)
Bq.kg™. Celles de U varient de (16 + 3) Bq.kg™ & (429 * 7) Bqg.kg™, avec une valeur moyenne de (80 + 16) Bq.kg™.
Tandis que les activités du *>Th sont comprises entre (65 + 8) Bq.kg™ et (497+17) Bq.kg™ avec la valeur moyenne (176
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+ 20) Bq.kg. En termes des valeurs moyennes, les résultats trouvés de ces trois radionucléides sont au-dessus des
valeurs de référence mondiale qui sont de 500 Bq.kg™, de 50 Bq.kg™ et de 50 Bq.kg™ respectivement [6, 30]. Les filons
de granite du complexe d’Ambohimirahavavy possédent tous une minéralogie typiquement alcaline caractérisée par la
présence d’amphibole et de pyroxéne sodiques [4]. L'activité du “°K est plus élevée en comparaison aux radionucléides
28 et #2Th. Ceux-ci sont dus a la mobilisation et la migration des concentrations plus élevées de potassium et le
micronutriment dans le sol du milieu [43, 44].

4.2 Distribution spatiale

Pour les échantillons de sol, les cartes de distribution de ces trois radionucléides (Figure 2) K, 238U et 2**Th dans la
commune d’Antsirabe et Ambaliha montrent qu'il y a des variations considérables des activités spécifiques du *°K, de
138U et du ***Th. Elles montrent clairement que certaines régions avaient des activités spécifiques élevées. Par exemple,
28U a des activités spécifiques élevées dans toute la région nord, nord-est d’Antsirabe, et & l'ouest autour de
Tsarabanjabe et Berahodaka (figure 2b). Le **Th a des activités spécifiques élevées dans toute la région d’Antsirabe et
Ambaliha, comme le montre la figure 2c, alors que le K a des activités élevées au nord-est d’Antsirabe et & I'ouest
autour d’Ambodimangaleto (figure 2a).

En ce qui concerne les échantillons de roches, la répartition des radionucléides dans la zone d'étude est donnée par la
carte de la figure 3. Les cartes montrent qu'il y a certaines régions ayant des activités spécifiques de *°K, 238U et *°Th
élevées. L'"28U a des activités spécifiques élevées dans la région d’Antsirabe au sud, au nord Betaimboay et Ampasibitika,
et & l'ouest autour de Befitina (figure 3e). Le 22Th a des activités spécifiques élevées, au sud la région d’Antsirabe, au
nord autour de Betaimboay, a l'ouest Befitina, comme le montre la figure 3f. Le **K a des activités élevées Antsirabe et
Mangatalijo, au nord Ankobabe et Ampasibitika et a I'ouest autour de Tsarabanjabe (voir la figure 3d). Les autres régions
sont caractérisées par des valeurs modérées et faibles des activités du *°K, de 1’*%U et du °Th.

5. CONCLUSION

Les échantillons collectés (sol et roche) contiennent le potassium-40, les familles de I'uranium-238 et du thorium-232. Les
résultats obtenus montrent que les activités moyennes de ces trois radionucléides naturels sont supérieures aux valeurs
moyennes mondiales surtout pour les cas des familles de I'uranium-238 et du thorium-232. Cela confirme la présence de
minerai radioactif dans la zone d'étude.

Dans I'ensemble du site d’étude, les activités moyennes trouvées dans le sol sont de (355 + 45) Bqg.kg, de (76 £ 6)
Bg.kg! et de (261 * 19) Bq.kg™ respectivement. Pour 128U et le 2*Th, ces activités trouvées sont supérieures a la valeur
moyenne mondiale, publiée par 'UNSCEAR 2000. Tandis que l'activité moyenne trouvée (355 + 45) Bq.kg™* du *K, est
relativement proche de la référence mondiale de 400 Bq.kg™.

Pour les échantillons des roches, les activités moyennes de trois radionucléides sont de (772 + 111) Bg.kg™, de (80 + 16)
Bqg.kg™ et de (176 + 20) Bq.kg™ respectivement. Ces valeurs trouvées sont supérieures a celles moyennes mondiales,
publiée par 'UNSCEAR 2000, 2008.

Le *K est, quel que soit le site et le type de prélévement, le radionucléide naturel le plus abondant. Sa concentration de
350 & 600 Bq kg’ dépasse en général d'un facteur 10 ou plus celles de tous les autres radionucléides naturels
appartenant aux familles de 18U ou du ***Th, qui se situent en général entre 10 et 50 Bq kg™ [45].

Enfin, selon les résultats obtenus, nous avons pu conclure que le *%K, 18U et le *’Th pourraient engendrer des risques
assez importants pour la population locale de la zone d’étude. Dans cette zone, la sensibilisation a I'effet de radioactivité
naturelle doit étre prioritaire ainsi que la mise en place du systéme de radioprotection du public et du travailleur.

Reconnaissance : Mes vifs remerciements s'adressent aux personnels de 'INSTN-Madagascar, en particulier a ceux du
département Analyses et Techniques Nucléaires de I'INSTN-Madagascar, pour leur aide a la réalisation de ce projet de
recherche et aux travaux de laboratoire. Je remercie également la société Tantalus Rare Earth Madagascar pour avoir
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